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T. Eichung von Neutronenquellen in der Literatur 


it Ausnahme eines einzigen [1], bringen alle Auto- 
die aus der Quelle austretenden Neutronen in 
m Moderator zunächst auf thermische Energie. 
bestimmen die räumliche Verteilung der thermi- 
n Neutronen mit Indikatoren und integrieren über 
"gesamten Raum. Die Eichung nehmen sie ent- 
er durch Bestrahlen der Indikatoren mit einem 
tronenfluß bekannter Stärke, oder durch Bestim- 
ig der absoluten Zerfallsrate der als Indikatoren 
vendeten Gold-, Indium- oder Dysprosiumfolien 
72255, 9, 11, 12, 13, 14, 15, 16, 17, 18). 

Andere Autoren bringen die zu eichende Quelle 
in Bad mit einer Lösung eines Neutronenabsorbers 
‚Indikators, wobei die Integration über den Raum 
>h einfaches Umrühren erfolgt. In zwei Arbeiten 
7] besteht das Bad aus einer Borlösung (B(OCH,), 
. H,BO,). Das durch die Reaktion BP +n, — 
—+-Li2 freiwerdende Helium wird chemisch analy- 
; und damit die Quellstärke bestimmt. 

O’NEAL und SCHARFF-GOLDHABER [6], ALDER und 
3ER [8], sowie DE JUREN und Cum [16] wählen 
Bad eine Mangansulfatlösung. Die im Mangan 
izierte Aktivität wird mit geeichten Tauchzähl- 
‚en gemessen. 

O’NEAL und SCHARFF-GOLDHABER eliminieren das 
hältnis der thermischen Einfangsquerschnitte von 
serstoff und Mangan (die Absorption in den ande- 
noch vorhandenen Elementen ist gering), durch 
frahlung und Messung der Lösung mit und ohne 
nengung von Manganpulver. Durch Messung der 
ivität der Lösung mit einem Tauchzählrohr, sowie 
r Absolutmessung der Aktivität des Mangan- 
rers, läßt sich die Stärke der Neutronenquelle be- 
imen. Die Eichung des Zählrohres, mit dem die 
ivität des Manganpulvers ausgezählt wurde, er- 
te durch Vergleich einer dünnen, stark aktivierten 
iganprobe mit einem kalibrierten UX,-Präparat 
jleicher Geometrie. Das Lösungsvolumen ist so 
), daß praktisch keine Neutronen entweichen. 
Be Genauigkeit war durch diese Art der Aktivitäts- 
jung nicht zu erreichen. 

ÄLDER und Hußer eichen ihr Tauchzählrohr indem 
die Lösung mit Neutronen eines D-D-Generators 
k aktivieren und mit dem Tauchzählrohr die Akti- 
t für eine bestimmte Geometrie messen. Die abso- 
"Aktivität der Lösung stellen sie fest, in dem sie 
n Teil der Lösung als MnCO, fällen und in einem 
Rohr messen. Das kugelförmige Gefäß mit der 
orberlösung sitzt in einem Wassertrog. Das Volu- 
|, der Absorberlösung ist nicht groß genug, um alle 
tronen zu absorbieren. Die Anzahl der entwei- 
ıden Neutronen bestimmen die Autoren, indem sie 
. f. angew. Physik. Bd. 10 


7 


die Neutronendichte an der Oberfläche des Gefäßes 
mit einer Folie messen und mit dem Ergebnis der 
gleichen Messung in Wasser vergleichen. 

Das Verhältnis der thermischen Einfangquer- 
schnitte von Wasserstoff und Mangan eliminieren sie 
durch Messung der Neutronenquelle in Mangansulfat- 
lösungen mit zwei verschiedenen Konzentrationen. 

Mit der Eichung durch das 2x-Rohr konnten die 
Autoren aber kein genaues Resultat erzielen. Sie 
führten die Eichung einer Quelle auf andere Weise 
durch [18]. 

DE JUREN und CHIn aktivieren zur Eichung ihres 
Tauchzählrohres eine Mangansulfatlösung in einem 
starken Neutronenfluß. Die Aktivität der Lösung 
bestimmen sie durch Messung eines kleinen Teils der 
Lösung im 4r-Zählrohr. Sie vermischen diese aktive 
Lösung mit ihrer inaktiven Lösung und messen die 
Aktivität mit dem Tauchzählrohr in der üblichen 
Weise. 

Den Absorptionsquerschnitt des Mangans be- 
stimmen die Autoren durch Bestrahlung einer be- 
kannten Menge MnSO,-Lösung in einem bekannten 
Neutronenfluß und anschließender Absolutbestim- 
mung der Aktivität der Lösung. Für den Einfang- 
querschnitt von Wasserstoff nehmen die Autoren einen 
Mittelwert der zu ihrer Zeit besten Messungen. 

Weiter sind noch zwei Arbeiten anderer Art be- 
kannt: R. JAECKEL [1] läßt die von einer Quelle aus- 
gesandten Neutronen unter bekanntem Raumwinkel 
in eine Wasserstoff gefüllte Nebelkammer eintreten 
und zählt die auf der Aufnahme vorhandenen Spuren 
der Rückstoßprotonen aus. 

Littter [10] brachte eine Neutronenquelle in 
einen Reaktor und kompensierte die dadurch ent- 
stehende Zunahme des Neutronenflusses durch die 
Absorption von Neutronen in einer Natriumfolie ent- 
sprechender Größe. Die Absolutbestimmung der indu- 
zierten Aktivität im Natrium ergab dann die Emission 
der Neutronenquelle. 


1.2. Prinzip der vorliegenden Arbeit 


Die im Prinzip einfache Badmethode wird auch 
bei dieser Arbeit verwendet. Eine Ra-«-Be- bzw. eine 
Po-«x-Be-Quelle, wird in das Zentrum einer Alumi- 
niumkugel gebracht, die mit einer Lösung von Mangan- 
sulfat in Wasser gefüllt ist. Der Durchmesser der 
Kugel ist so gewählt, daß nur eine geringfügige Zahl 
der von der Quelle emittierten Neutronen entweichen 
kann. Die überwiegende Menge der Neutronen wird 
in der Kugel auf thermische Energie gebracht und 
dann in der Hauptsache von Mangan und Wasserstoff 


. absorbiert. Das als Neutronenindikator verwendete 


Mangan ist zu 100% als Mn5° im natürlichen Mangan 
36 


538 


P. Wunperer: Bestimmung der Neutronenemission einer Neutronenquelle 


Zeitschr 
angewandte P} 


enthalten. Sein Einfangsquerschnitt gegenüber ther- 
mischen Neutronen beträgt 13,4b! [19] bis [23]. 
Bei Einfang eines Neutrons geht Mn°® in Mn? über, 
das mit einer Halbwertszeit von 2,58 Std nach dem 
Schema auf Abb. 1 zerfällt. [ Halbwertszeit: 22, 26, 27, 
28, 29, 30. Zerfallschema: 31, 32, 33, 34, 35 und 57.] 
Oberhalb des thermischen Gebietes ist die Absorp- 
tion von Neutronen durch Mangan gering und be- 
dingt nur eine kleine Korrektur. Das Absorptions- 


oo 
integral f FE dE beträgt etwa 13 barn einschließlich 
0,4eV 
1/v Einfang von 5,6 b [36] bis [48]. 

In der Verbindung MnSO, : 4 H,O ist Mangan in 
Wasser sehr gut löslich. Bei dieser Arbeit wurde 
Mangansulfat reinst der Firma Merck, Darmstadt, 
verwendet. 

Der Einfang von Neutronen durch Schwefel, Sauer- 
stoff und das Quellenmaterial selbst wird in kleinen 
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Abb. 1. Zerfallschema von Mn°®. (Nach METZGER und Topp [31]). 
Energien in MeV 


Korrekturen berücksichtigt, ebenso die geringe Anzahl 
der entweichenden Neutronen. Nach beendeter Be- 
strahlung wird der Inhalt der Kugel gut durch- 
mischt; eine Probe wird entnommen und durch Aus- 
fällen des Mangans ein Präparat hergestellt. Mit einer 
geeichten y-Zählanlage kann die Zahl der in der ge- 
samten Lösung während der Bestrahlung pro Zeit- 
einheit aktivierten Manganatome bestimmt werden. 
Die Eichung der Zählanlage geschieht folgendermaßen: 
Eine trägerarme Lösung aktiven Mangans wird im 
Reaktor hergestellt. Die absolute Aktivität der Lö- 
sung wird durch Messung eines kleinen Teils im 4- 
Zählrohr bestimmt. Aus einem anderen Teil wird 
unter Zumischen inaktiven Manganoxyds ein Präparat 
hergestellt, das dem gleicht, das man bei der Messung 
der Neutronenquelle gewinnt. Damit wird die Zähl- 
anlage geeicht. Zur Kontrolle wurde die Messung mit 
Lösungen von zwei verschiedenen Konzentrationen 
durchgeführt. 

Das Verhältnis der Wirkungsquerschnitte von 
Wasserstoff und Mangan wird bestimmt, indem die 
Verteilung des thermischen Flusses über den Raum 


1 Bei einigen Autoren [20, 21, 22] liegt der Wert für o,1,& vn 
etwas unter dem angegebenen Wert. Der Grund ist darin zu 
suchen, daß der Absorptionsquerschnitt für Au!%, an den 
die Messung angeschlossen wurden, zu nieder angenommen 
worden war [24, 25]. 
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mit Goldsonden einmal in Wasser und einma 
Mangansulfat-Lösung bestimmter Konzentration 
messen wird. Die hierzu erforderliche Messung 
Flußverteilung der Goldresonanzneutronen wird 
genützt um den Resonanzeinfang des Mangans 
bestimmen. Mißt man nämlich die Flußverteilung 
Neutronen mit einer Energie oberhalb des thermise 
Gebietes einmal in Wasser und einmal in Mangansu 
lösung und integriert über den gesamten Raum 
kann man aus dem Unterschied der beiden Integ 
auf die Anzahl der im Resonanzgebiet des Man; 
absorbierten Neutronen schließen. 


2. Anordnungen und Messungen 
2.1. Die Neutronenquellen 


Zur Messung gelangte eine Ra-x-Be- Quelle. 
enthielt in einer gasdichten Nickelkapsel von 11,7 
Durchmesser und 11,7 mm Höhe eine Füllung 
100 mC© Radium in Form von Radiumsulfat 
931 mg Berylliumpulver. Hergestellt wurde die Qu 
am 13. 7. 56. 

Des weiteren wurde die Emission einer Po-«. 
Quelle bestimmt. In einer gasdichten Platinz 
befanden sich am 2.9.57 25C Po?! und Berylli 
Die Zelle war in einem Zylinder mit 23mm Du 
messer und 23 mm Höhe aus rostfreiem Stahl eiı 
schlossen. 


2.2. Bestrahlung und Aufbereitung der MnSO,-Lös 


Die zu messende Neutronenquelle wurde im 2 
trum einer Aluminiumkugel von 1m Durchmessei 
einem Aluminiumstab hängend angebracht (Abb 
Die Kugel war mit einer Man- 
gansulfatlösung (MnSO, -4H,O 
reinst in dest. Wasser) gefüllt. 
Die Konzentration der Lösung 
betrug 0,079 & Mn/g Lösung 
bzw. 0,047 & Mn/g Lösung. 
Nach einer Bestrahlungsdauer 
von etwa 17 Std wurde die 
Lösung, etwa 560 Liter, ge- 
wogen und mit einem Rühr- 
werk 5 min lang durchmischt. 
Eine Menge von 4 bis 7 Litern 
(jenach Konzentration) wurde 
entnommen, das Mangan mit Ammoniaklösung : 
gefällt und mit Wasserstoffperoxyd zu Mangandio: 
oxydiert. Das Oxyd wurde abfiltriert und bei 80 
geglüht, um es wasserfrei zu machen. Schließ 
wurde das Manganoxyd pulverisiert und in ei 
Aluminiumbecher gefüllt. Das so gewonnene Prä 
rat hatte dann ein Gewicht von etwa 500 g und 
Abmessungen 57 mm Durchmesser und 150 mm H£ 


Neufronen- Puelle 


MnSOy-Lösung 


Abb. 2. 


Anordnung zur 
strahlung der MnSO,-Lö 


2.3. Die Messung der Aktivität des Präparates 


Zur Messung ausgenutzt wurde die y-Strahli 
des Mangans. Dadurch konnte eine größere Präpaı 
menge zur Auszählung gelangen als bei Zählung 
ß-Strahlen und es entfällt die Unsicherheit wegen 
Schichtdickenkorrekturen. 

Um einen möglichst großen Raumwinkel 
Strahlung ausnützen zu können, wurde das Präpa 
mit einem Kranz von 12y-Zählrohren umgel 
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b.3b). Durch diese Anordnung ist die Abhängig- 
jivon der genauen Lage auch nicht mehr so kritisch. 
den y-Zählrohren handelt es sich um methan- 
strömte Proportionalzählrohre (Abb. 3a). 
Jm die Eingangskapazität zu vermindern und 
it eine Schwächung der Impulsamplituden zu 
eiden, wurden je vier Rohre über einen getrenn- 
orverstärker auf einen gemeinsamen Verstärker 
. Die gesamte Zählanlage wird im Blockschema 
4a gezeist. Um den Nulleffekt, der sich bei 
en Zählraten störend auswirkt, so klein wie mög- 
zu halten, befanden sich die Zählrohre in einer 
ammer von 50mm Wandstärke. Die Messung 
eckte sich jeweils über eine Halbwertszeit und 


Bleimantel 


)b.3au.b. a Methandurchfluß-y-Zählrohr. b Zählrohranordnung 


| 

de zur Kontrolle der Halbwertszeit in mehreren 
chnitten vorgenommen. Die Konstanz der Zähl- 
watur wurde mit einem Co®°-Präparat- überprüft. 
Zählzeit wurde so bemessen, daß der statistische 
er bei +0,5% lag. 

Jm feststellen zu können, welcher Bruchteil des 
mten Mangans in der Kugel zur Auszählung ge- 
te, mußte eine chemische Analyse des Mangan- 
Its sowohl des Präparates, als auch der Lösung 
enommen werden. Letztere diente zugleich zur 
immung der Atomkonzentration N von Mangan 
Wasserstoff. Da bei dieser Bestimmung die Dichte 
>ht, mußte darauf geachtet werden, daß keine 
ntlichen Temperaturschwankungen während der 
»hiedenen Messungen auftraten. Die chemische 
yse erfolgte durch Titration nach SCHWARZEN- 
[, die mit einer Gewichtsanalyse geeicht war. Sie 
te auf 0,3% genau erfolgen. 


2.4. Bichung der y-Zählanlage 


‚4.1. Herstellung der Eichlösung. 50 ml einer 
ımpermanganatlösung p.a. (4%ig) wurde 1 Std 
einem Neutronenfluß von 107 Neutronen/cm? - sec 
Münchener Reaktor FRM ausgesetzt. Jedes 
O,-Molekül, dessen Mn’? ein Neutron absorbiert, 
durch den folgenden y-Emissionsrückstoß zer- 
ı (Szilard-Chalmers-Zffekt). Das aktive Mn?® be- 
t sich also in der Hauptsache im ausfallenden 
‚ und kann nach Zusatz von Träger-MnO, ab- 
rt werden. Man erhält so ein Präparat mit 
? spezifischer Aktivität. Der Rückstand wurde 


nach der Filtration zu MnSO, gelöst; entsprechend 
verdünnt ergab es unsere Eichlösung. 


Um die Selbstabsorption im 4x-Mn3%-Präparat 
bestimmen zu können, wurden drei Lösungen gleicher 
Aktivität pro Volumeneinheit hergestellt. Die erste 
enthielt die normale Tägermenge, während die zweite 
die doppelte und die dritte die dreifache Menge MnO, 
enthielt. 


Vorver- 


Zählrohre stärker 
at! 


Zähl- 
Verstärker Diskrimimafor teil 


Impulse - min”" 


Arbeitspunkt 


Abb. 4a u.b. a Blockschema der Zählanlage. b Charakteristik der Zählanlage 


2.4.2. Das 4rr-Präparat und seine Messung. In die 
Mitte dreier dünner Aluminiumfolien mit einem Flä- 
chengewicht von etwa 200 ug/cm? wurde je 0,03027 ml 
der aktiven Lösungen mit 
den verschiedenen Träger- 
mengen gebracht. Die Fo- 
lien waren in 2 x 0,04 mm 
starkes Aluminiumblech 
eingespannt und hatten 
einen Durchmesser von 
25 mm. 

Nach Aufbringen der 
Lösung auf die Folien wur- 
den diese einige Minuten 
einer NH,-Atmosphäre aus- 
gesetzt und darauf die Flüs- 
sigkeit unter Vakuum und 
Bestrahlung einer Infrarot- 
lampe eingetrocknet. Durch 
das Ammoniakgas bildet 
sich in der Lösung ein 
Ammonium-Mangan-Kom- 
plex, der sich beim Ein- 
trocknen gleichmäßig über die Fläche verteilt im 
Gegensatz zum Mangansulfat, das in einzelnen Kri- 
stallen auskristallisiert und dadurch die Selbstabsorp- 
tion des Präparates erhöht [16]. 

Das 4r-Zählrohr, in dem die Präparate geeicht 
wurden, war ein methandurchströmtes Proportional- 
rohr (Abb. 5). 

Abb. 6 zeigt die Zählanordnung und Abb. 7 die 
Charakteristik der Zählanlage. Letztere zeigt zwischen 
3,7 und 4,0kV Zählrohrspannung praktisch keine 
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Abb. 5. 4r-Zählrohr 


Steigung, was auf einen nahezu 100%igen Nachweis 


aller aus dem Präparat austretenden ß-Teilchen 
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schließen läßt. Die Totzeit der Zählanlage betrug 
10 sec. Die Koinzidenztrennzeit betrug 7 - 1077 sec. 

Zunächst wurde das Präparat mit einfachem 
Träger gemessen. Dann wurden weitere Folien unter- 
gelegt, um festzustellen, wie groß die Absorption in 


Koimzidenz- 
Zähltei! 


Vorver-  Ver- 
4n-Zählrohr stärker stärker Zeil 


Abb. 6. 4r-Zählanordnung 


der Folie ist. Bis zur 4fachen Stärke zeigte sich kein 
Unterschied in der absoluten Zählrate. Nur die Rück- 
streuung nahm zu. Die Absorption in der Folie 
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Abb. 7. Charakteristik/der 4r-Zählanlage 


konnte also vernachlässigt werden. Die Messung der 
Präparate mit verschiedener Trägermenge ergab eben- 
falls keine Änderung der absoluten Zerfallsrate, so daß 
also auch die Selbstabsorption keine Rolle spielte. 
Das Gewicht des Präparates mit einfachem Träger 
lag bei 200 ug/cm?. Die Impulsraten wurden so nieder 


: gewählt, daß Totzeiteffekte 
ern keine Rolle spielten. 

| e 2.4.3. Eichpräparat und 
nie Goldfolien  Wichung der y-Zählanlage. Das 


Präparat, mit dem die Zähl- 
anlage geeicht werden sollte, 
wurde folgendermaßen herge- 
stellt: Aus der aktiven Lösung 
mit einfachem Träger wurden 
0,7249 ml entnommen und in 
50 ml inaktive MnSO,-Lösung 
gebracht. Das Mn wurde quan- 
titativ als MnO, gefällt, ab- 
zentrifugiert, getrocknet und 
pulverisiert. Darauf wurde das 
Ganze mit soviel inaktivem 
Manganoxyd vermischt wie das 
Eu ‘ Präparat bei der Neutronen- 

Er messung hat. In der in 2.3. 
beschriebenen Zählapparatur 
wurde nun das Eichpräparat 
gemessen. Die Messung erfolgte in mehreren Ab- 
schnitten über eine längere Zeit hinweg um über die 
Halbwertszeit zu kontrollieren, ob nicht aktive Ver- 
unreinigungen die Messung beeinflussen. Mit einem 
Co®°%-Testpräparat wurde die Konstanz der Apparatur 
geprüft und der Anschluß an die Messungen der durch 


fi [ Mauronenguelte 
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Goldfolien 


Abb. 8. Bestrahlungsanord- 
nung der Goldfolien 


die Neutronenquellen aktivierten Präparate gey 
leistet. Die Impulszahl lag in der gleichen Gri 
ordnung wie bei den Messungen der Neutronengque 
Damit werden Fehler durch die Totzeit der A 
ratur vermieden. | 
| 

2.5. Hilfsmessungen | 


2.5.1. Messung von op/omn. Mittels Sonden ir 
Anordnung wie sie Abb. 8 zeigt, wurde die Vertei 
des thermischen Neutronenflusses der Ra-«-Be-Q 
in Wasser und in MnSO,-Lösung bestimmt. 
Sonden dienten Goldfolien aus 99,9% Gold!. D 
Kontrolle des Aktivitätsabfalles wurde festges 
daß kein anderer Strahler auftrat. Wegen des 
ringen Flusses, den unsere Ra-Be- Quelle in größ 


B-Zählrohr 
Wand 0,071mmAl 


Gold- | Sprengring 


folie 


Abb. 9. Zählanordnung der Goldfolien 


Abstand erzeugt, wurden Folien mit den Abmessu 
50 x50x0,1mm verwendet. 

Gold hat bei 4,9eV eine Resonanzstelle. 
Bestimmung der Aktivierung durch thermische‘ 
tronen wurde jede Messung mit und ohne Cadm 
hülle gemacht. Die Cadmiumhüllen hatten eine St 
von 0,5 mm. Sie waren verlötet, um kein Wassel 
dringen zu lassen. Bei der Bestrahlung ohne Cadı 
lagen die Goldfolien zwischen Aluminiumscheiber 
0,5 mm Dicke. Zur Auszählung der Aktivität 
Goldfolien diente ein methandurchströmtes Pr 
tionalrohr, dessen Wand aus einer 0,01 mm sta 
Aluminiumfolie bestand [61]. Die zu messende. ( 
folie wurde mit einem Sprengring in einem Mes 
zylinder befestigt, der über das Zählrohr ges 
wurde (Abb. 9). Als Meßwert wurde das Mitte 
den Messungen der Vorder- und Rückseite der F 
genommen. 


2.5.2. Messung der Resonanzabsorption. H 
diente die in 2.5.1. gemachte Messung mit den 
miumbedeckten Goldfolien. 


3. Auswertung der Messungen 
und Meßergebnisse der Hauptmessung 2.3 


3.1. Berechnung der Quellstärke aus den Meßdai 


Ist die Zahl Z, der in der gesamten Lösung 
rend der Bestrahlung pro Zeiteinheit aktivi 
Manganatome bekannt, so kann man die Neutre 
emission Q der Quelle berechnen. Wenn man zun 


1 Fa. Heräus, Hanau. 


© 


Ya 
esonanzabsorption nicht berücksichtigt, gilt 


i N, N 
zur Mn Arın -2e| -ı) a) 


Nun Mn 
—= Wasserstoffatome pro Volumeneinheit, 
— Manganatome pro Volumeneinheit, 
= thermischer Absorptionsquerschnitt von 
Wasserstoff, 
— thermischer Absorptionsquerschnitt von 
Mangan. 


Nr ar 
Nr 


n OMn 


at man eine Zeit 7, bestrahlt und zählt nach 
‘ Wartezeit 7), eine Zeit 7, lang das Präparat 
%* Zählanlage mit der Nachweiswahrscheinlichkeit 
3.5.) aus, so erhält man eine Impulszahl 4’. Auf 
!Kugelinhalt umgerechnet ergibt das eine Im- 
‘ahl A. Die pro Zeiteinheit aktivierten Atome 


b man daraus 


Io 
= esp[- TB[Tj)(-expt—2z |Tjexpt— Ay |rr 


mittlere Lebensdauer von Mn°®, 
') ein, so erhält man 


(3) 


Nun OMn 
1 


exp (7, [Tl —expt— 7, |Tl)exspt— Aw |elr 


Setzt man (2) 


cksichtist: Als Maß für die Absorption von 
stonen im Resonanzgebiet dient uns der Reso- 
ivermeidungsfaktor p. Er gibt die Wahrschein- 
keit an, daß ein Neutron das Resonanzgebiet ohne 
lang passiert. 

Nach 3.4.1. können wir, ohne einen großen Fehler 
ıachen, die Anzahl der in der Lösung absorbierten 
tronen gleich der Anzahl der pro Zeiteinheit von 
Quelle emittierten Neutronen Q setzen. Dabei 
len @L;es Neutronen im Resonanzgebiet einge- 
‘en, Qin dagegen erst im thermischen Bereich. 


Jemnach ist 


Q = Qin + Qres- (4) 
(3) ist 
An [ Nae 
m +1)= 79, (6) 
. Ayes Nur Ires ı 3 
+ 1)=00-n. © 


Bei stellt I;es das Resonanzintegral von Mn bzw. H 


5 SCH 

5 E 

glich des 1/v-Einfanges Ye Oth nu dar. 
0,4 eV 


0,41eV 


Ik bzw. Ares/k sind die durch Qin bzw. Qres im 
ngan erzeugten Aktivitäten. 


A Ah =n Ares- (7) 


tfaktoren sind der Übersichtlichkeit halber weg- 
issen. 


‚Fin 


Ires von Wasserstoff ist Null, da Wasserstoff reiner 
1/v-Absorber ist. Damit wird 


A 
ze = Q(1—p), (6') 
A > p mr 
k en 1 ae i) (7) 
Nm On 


Nach Umformung dieser Gleichung und Hinzufügen 
der zu Anfang weggelassenen Faktoren erhält man 


y N oH 
Alm : ı) 


0 a OMn x 
ie | 8 
Nun OMn ( ) 
l 


u 


re Ale 


e "le, Diaz 


Tabelle 1 zeigt die Meßergebnisse von A sowie von 
Ner/ Nam » 
Für die Messung von p wird auf 3.3. verwiesen. 


3.2. Berechmung des Wirkungsquerschnittsverhältnisses 
von Mangan und Wasserstoff aus den Meßdaten 


on/orm läßt sich aus folgender Gleichung bestimmen 


Mn 
°H Nir2 
OMn E:e3 S BıdV ei 3 
Na S B,dV 


Nm = Manganatome pro Volumeneinheit in der 
MnSO,-Lösung, 

Npı = Wasserstoffatome pro Volumeneinheit in 
Wasser, 

Nira = Wasserstoffatome pro Volumeneinheit in 
der MnSO,-Lösung, 

®, = Neutronenfluß in Wasser, 

®, = Neutronenfluß in der MnSO,-Lösung. 


Die induzierte Aktivität B der Sonden ist propor- 
tional dem jeweiligen Neutronenfluß ®. Nimmt man 
für die Messungen in der Mangansulfatlösung und in 
Wasser jeweils die gleichen Folien in der gleichen 
Bestrahlungsanordnung, so kann man schreiben 


N, 


_Mn 
IH Niro . 
Om Nr [BıdV | 
Naa J B.dV 


Bei dieser Messung waren die Folien, der Aluminium- 
rahmen zu ihrer Befestigung, die Abstände der Folien 
von der Quelle und die Zählanlage dieselben. Es gilt 
dann 


[B,dV 4nkfB dr Ay, SBrdr-Ryı 
fB,W UnkfBrd-noh, Bram, 


12 se 


Hierbei ist k die Nachweiswahrscheinlichkeit der Zähl- 
anlage gegenüber der ß-Emission der Folie, r der 
Abstand von der Quelle, A, eine Korrektur der Fluß- 
störung durch die Sonden und FR, eine Korrektur des 
Fehlers, der durch Absorption von Neutronen in 
Schwefel und durch entweichende Neutronen entsteht. 
Die Korrektur der Flußstörung durch die Sonden 

wirklicher Wert 
“  gemessener Wert 


genommen. In der Mangansulfatlösung (0,079 g Mn 


wurde nach TırrLE [51] vor- 


942 
Tabelle 1 | 
a L——  n. 
5 A TE ı Tr Tz Zerk 
ne Impulse/7z ih | min min l/min } 
Ra-Be-Quelle 
1 15410300 + 120500 1000 | 125 | 120 293300 + 4200 
2 . 15482700 + 120000 1000 | 140 | 125 285900 + 4200 
3 | 13900800 96000 1090 | 100 | 90 295600 + 4200 
4 13937100+ 97000 10007295 90 290900 + 4200 
5 | 13846000-+ 98000 900 ı 9 90 290800 + 4200 
6 , 13728300-+ 98000 90 | 9 90 288400 + 4200 
Mittel 290800 -+ 1800 
7 |. 9043500+ 58000 1005 105 90 | 197300 + 340 
8 |. 9043500-- 62500 1000 105 90 | 197300 + 340 
) | 9293800 + 57000 1090 100 90 | 1976004340 | 
10 , 9277400-+ 54500 1000 100 90 | 1980004340 | 
Mittel 197550 +170 
Po-.Be-Quelle 
11 | 64097000 -+ 450000 900 95 | 10 | 11666000 + 70000 
12 | .66063300 + 460000 900 | 125 | 10 | 11736000 -+ 70000 
Mittel 11700000 -+35000 | 


pro g’ Lösung) betrug sie Mn mso, =1,185, in Wasser 
hingegen Fin m,0o = 1,20. 
74x70 


a 


2 


mirt'cm 
12 


2% 


0 5 70 75 20 25 5/7 35 40 45 cm 50 
7 
Abb. 10. Verteilung der thermischen Neutronen einer Ra-x-Be- Quelle. —-0—— In Wasser; 
—— 0 —— in MnSO,-Lösung (0,079 g Mn/g Lösung) 
72x2108 
mir Tom? - 
70 je 
8 
Need 
g o, 
7 
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IL I 
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Pr 
Abb. 11. Verteilung der Goldresonanzneutronen (4,9 eV) einer Ra-«-Be- Quelle. —-O—— In 


Wasser; 


in MnSO,-Lösung (0,079 g Mn/g Lösung) 


Die Korrektur auf Einfang durch Schwefel und 
Entweichen von Neutronen betrug 1%. 
Bei der Messung der epithermischen Aktivierung 


des Goldes mit den cadmiumbedeckten Folien mußten tronenquelle 
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NarlNyn 


m 


60,65 0,25 12. 3. 57 | 
60,1940,25 | 14.3.57 
60,46 40,25 27.3.57 
60,52 40,25 29. 3.57 
60,67 4.0,25 7.10.57 
60,38 0,25 9. 10. 57 
60,48 40,06 
112,75 40,4 18. 3.57 
113,36 40,4 20. 3.57 
112,6 0,4 22.3. 57 
112,4 40,4 25. 3.57 
112,78 +0,15 
60,97 40,25 25.9. 57 
60,58 40,25 27.9. 57 (auf 25.9, 
60,77 +0,28 


zwei Korrekturen berücksichtigt werden: Es bl 
ein Anteil der Resonanzneutronen im Cadmium s 


ken, dagegen gelangen thermi 
Neutronen durch das Cadmium 
durch. 

Diese Korrekturen wurden ı 
Meßwerten von Marrın [50] 
stimmt. 

Der Anteil der im Cadmium 
sorbierten Resonanzneutronen 
trug danach 1%. Von den the 
schen Neutronen gelangten 0, 
durch die Cadmiumhülle. 


Das Ergebnis der Messung w 


Op ; 
— 0,0249 + 0,0004, 


Mn 


es stimmt gut mit dem Wert ü 
ein, den man erhält, wenn man e@ 
Mittelwert aus verschiedenen ] 
sungen für on und oym divid 
Man erhält op/o1m = 0,0246 + 0,( 
[oan , 8. Abschn. 1.2.; op: 56, 57 
und 59]. 

Die Kurven Br?=f(r) wu 
im Bereich 4<r<26 durch 1 
punkte festgelegt. Durch vorb 
tende Messungen war die Form 
Kurven bekannt. 7 bis 8 Meßpu 
genügten daher zur quantitat 
Bestimmung. Für r >16 cm imt 
mischen Bereich und r>12cm 
Goldresonanzbereich gehorchen 
Kurven der Exponentialfunktic 
Br? = const exp(—r/A). Nach di 
Funktion wurden die Kurven 
r>26cm extrapoliert. Dabei er 


sich bei der Kurve in der Mangansultatlösung 4 = 

und in Wasser = 10,8. 
Die Kurve r<4 cm 

wurde 


bis zum Rand der ] 


nach einer Gauß- Funk 
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eonst -r?- exp (— a: r?) extrapoliert [52, 64], 
si die Parameter aus den Meßpunkten bei r=4,1 
ı'r=5,9 cm bestimmt wurden. 


thermisch Goldresonanz 
er. 0 0,0163 0,028 
gansulfatlösung . . « = 0,0167 0,029 


*rhalb der Quelle wurde der gleiche Fluß wie am 
d angenommen (s. 3.4.4.). 


. Bestimmung des Resonanzvermeidungsfaktors p 


nter der Voraussetzung, daß praktisch alle 
tronen, die die Quelle verlassen, in unserer Lösung 


srbiert werden, ist nach Abschn. 3.1. Gl. (5) 
Q=p. 
ie Aktivierung im Resonanzgebiet gehorcht 


nder Gleichung 


= FNS de [82] 


t die Moderationsdichte, EN o, die Moderations- 


ke des Moderators und N) T dE das Resonanz- 
gral des Goldes 


1 ca "oa 
Er, [av (Garn an. 
14 


Nasser 


Re RL 
f BeaV— ya, | 5 GR. 
v 
langansulfatlösung 
Q ca 
En NIOdR 
. ea) r‘ 
S BzdV (ENos), 
rn 14 


TEST Anal Nash ; 

der Auswertung der Messung mußten die gleichen 
rekturen angebracht werden, wie bei der Messung 
ou/omn- 

Zusätzlich muß bei dem Ergebnis von p noch der 
Anteil von 4,9eV bis co berücksichtigt werden. 
st allerdings sehr gering. 


a Jel® 
ger “7 =0,0016 [52]. 
h eine um 0,16% erhöhte Absorption hochener- 
scher Neutronen in der Mangansulfatlösung gegen- 
: dem Wasser verursacht durch Sauerstoff wurde 
cksichtigt (vgl. 3.5.). 
Die Meßergebnisse waren: 
ıng 0,079 g Mn/g Lösung . . p, = 0,994 + 0,001 
ıng 0,047 & Mn/g Lösung . . pP = 0,997 + 0,001, 
rurde rechnerisch aus p, ermittelt. 
Dine Berechnung von p, aus dem Resonanzintegral 
Mn [54, 42, 45], dessen Wert als ein Mittel aus drei 
aben zu 7,3 b (ohne 1/v-Absorption) angenommen 
le, ergab 9, =0,994. Dies stimmt mit unserer 
sung gut überein. 


infang=1—e 


. Korrekturen bei der Berechnung der Quellstärke 


4.1. Entweichende Neutronen. Das Volumen 


res Moderators ist so groß, daß fast alle Neutronen _ 


n absorbiert werden. Der Prozentsatz der ent- 


weichenden Neutronen ist gegeben durch das Verhält- 
nis des Integrals über die Fläche für r>50 cm zur 
Gesamtfläche. Berücksichtigt man noch, daß sich 
außerhalb der Kugel ein anderes Medium befindet als 
innerhalb, was einen zusätzlichen Verlust bedingt, so 
kommt man auf (1,6 +0,3)% entweichende Neutronen. 


3.4.2. Absorption thermischer Neutronen durch 
Schwefel. Die Einflüsse der Verunreinigungen des 
MnSO,.- 4 H,O reinst, sowie die des destillierten 
Wassers sind zu vernachlässigen. Jedoch bedingt 
die Anwesenheit von Schwefel eine kleine Korrektur. 

Der Anteil des Schwefels an der Absorption ther- 
mischer Neutronen ist gegeben durch 


PIBEENgoS 
N op + Nm On + Ns os 


er bemißt sich bei einer Konzentration der Lösung 
von 0,079 g Mn/g Lösung zu (1,4+0,002)% und von 
0,047 g Mn/g Lösung zu (1,0 + 0,002)%. 


3.4.3. Absorption von Neutronen in Sauerstoff. Die 
Absorption thermischer Neutronen in Sauerstoff ist 
zu vernachlässigen, da der Einfangquerschnitt kleiner 
als 0,2 mb ist. Bei höheren Energien dagegen, ab 
etwa 4MeV, tritt eine O1 (n,«) C!3 und eine O1 (n, p) N!6 
Reaktion auf [55, 56, 14]. Nach Messungen von 
DE TRoYER und TAVERNIER [14] werden 2,5% der 
Neutronen eine Ra-«-Be-Neutronenquelle durch den 
Sauerstoff in Wasser absorbiert. Berücksichtigt man, 
daß in unserer Mangansulfatlösung eine andere Sauer- 
stoffkonzentration herrscht als in Wasser, erhält man 
den Anteil der im Sauerstoff absorbierten Neutronen 

bei 0,079 & Mn/g Lösung zu 2,7%, 

bei 0,047 g Mn/g Lösung zu 2,6%. 


3.4.4. Absorption thermischer Neutronen in der 
Quelle. Ein Teil der Neutronen wird nach Ereichung 
thermischer Energie in die Neutronenquelle gestreut 
und dort absorbiert. Eine Abschätzung des makro- 
skopischen Wirkungsquerschnittes des Quellenmate- 
rials ergibt, daß dieser in der gleichen Größenordnung 
liegt, wie der der MnSO,-Lösung. Man erhält demnach 
eine gute Korrektur, wenn man annimmt, daß die 
Neutronen, die nach Abb. 10 in den Bereich der Quelle 
fallen, auch von dieser wie in der Lösung absorbiert 
werden. Nach dieser Überlegung absorbiert die 

Ra-Be-Quelle 0,1%, die 

Po-Be-Quelle 1,2% der gesamten Neutronen. 


Tabelle 2 


Messung 


4 n-Messung | Eichung der Zählanlage 
Vol nd Vol nd 
Bichlösung pe) Bichlösung | Zählrate/min k 
mil ml 

0,0307 8736 +9 0,7249 | 1812 + 6 | 0,00866 
-1.0,00006 | 0,0008 

0,03027 | 35840 +190 0,7249 | 7409-20 | 0,00863 
+ 0,00006 | | =#0,0008 | 


Mittelwert k = 0,00865 + 0,00013. 


3.5. Bichfaktor k 


Die Tabelle 2 zeigt eine Zusammenstellung der 
Ergebnisse der Eichmessungen und den Wert des 
daraus errechneten Faktors k. 


fe Is 


290800 | 60,48) 0,0249 | 0,994] 1,016| 1,014 | 
+1800 +0,06 | +0,0004 |+0,001 40,002 | + 0,002 |+ 

197550 112,78| 0,0249 | 0,997| 1,016, 1,010. 
+170 |-+£0,15 +0,0004 | + 0,001 |-+ 0,002 | + 0,002 
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Tabelle 3. Quellstärke der Neutronenquellen 


1) 


Ra-Be-Quelle BR 3394 — März 


1,027| 1,001) 1,059 | 0,00866| 88,46 - 108 
0.003 0,0003. + 0.004 +0.00013| 1,6% 
1,026 1,001 | 1,054 | 0,00866| 90,93 105 


0,003 |+0,0003| + 0,004 |+0,00013) + 1,6% 


@ Neutr./min 


Ta j k | 


und Oktober 1957 


Mittelwert aus beiden Messungen Q=1,49 - 10° Neutronen/sec+1,5%. 


Po-Be-Quelle Po-25C-Aug 57-001 am 25. 9. 57 


1,027 | | 
1.0.28 | 4.0.0004 | +0.001 |+ 0.002 | +0.002 | 0.003 | + 0.006 |+ 0.005 000013 41,6% 


11700000 | 60,77 | 
+35000 


0,0249 | 0,994| 1,016| 1,014 | 


1,012) 1,071 0,00866 | 36,07 - 10° 


Dieser Quelle lag ein Eichschein vom 2. 9. 57 bei mit der Angabe f 


Q= (6,6 + 0,9) - 10° Neutronen/sec. 


Unser Meßwert auf den 2. 9. 57 reduziert 


Q= (6,74+ 0,11) - 10° Neutronen/sec. 


Der Vergleich zeigt Übereinstimmung innerhalb der Fehlergrenzen. . ! 


3.6. Quellstärke 


Tabelle 3 zeigt eine Zusammenstellung der ein- 
zelnen Meßwerte und die daraus errechneten Ergebnisse 
der Quellstärken. 


3.7. Änderung der Quellstärke mit der Zeit 
Ra-«-Be- Quelle 


Unter Berücksichtigung der Folgeprodukte des 
Radiums und deren Beitrag zur Neutronenerzeugung 


06 BE 


04 - 


Aktivität 


0 50 700 750 200 250 300 min 350 


Abb. 12. Zerfallskurve des Mn’® 


gelangt man zu folgender Formel für die Änderung 
der Quellstärke mit der Zeit: 


Q=Q,[1+0,18(1—1,018 e7®142 40,018 e=1.%22)] [64] 


tin Jahren. 


Ist das Radium mit dem kurzlebigen Folgeproduk- 
ten im Gleichgewicht, so beträgt die Änderung der 
Quellstärke am Anfang pro Jahr nur etwa 0,3%. Für 
Q, können wir also im Rahmen unserer Meßgenauig- 
keit den gemessenen Wert der Quellstärke nehmen: 


@, — 1,49 - 10° Neutronen/sec 
t=( liegt im Jahre 1956. 


Po-Be- Quelle 


Die Formel ist hier einfacher, da das Folgeprodukt 
des Po?! stabil ist. 


Der m Tagen 


Q, = 6,01 - 10° Nuetronen/sec am 25. 9. 1957. 


4. Diskussion der Messungen 4 
2 


Bei der Bestimmung der Anzahl A der in der 
sung aktivierten Mn-Atome wurden stets mel 
Messungen gemacht und der mittlere Fehler gebild 
beläuft sich auf maximal + 0,6%. Bei der Messung 
on/omn Sowie p übersteigt der Fehler des In 
über den gemessenen Bereich, dessen Integration ı 
Hauptanteil ausmacht, 0,5% nicht. Die Extrapolat 
für r>26 cm erhält bis r—=41 cm auch keinen größe 
Fehler. Bei r>41 cm gehen zusätzlich Neutronen 
die umgebende Luft verloren. Durch die Extrap 
tion kommt das aber nicht zur Wirkung, während 
Neutronenverluste außerhalb der Kugel, sowie derH 
fang in Schwefel durch eine Korrektur berücksich! 
wird. Für die Extrapolation im Bereich r<4cm% 
der Fehler bei der Goldresonanzmessung ziemlich & 
(+5%), doch beträgt die Fläche nur S% des gesam 
Integrals und trägt somit nur wenig zum Gesa 
fehler bei. Bei der Messung der thermischen Neu! 
nenverteilung bewegt sich der Fehler dieser Ex! 
polation in der gleichen Größenordnung wie bei 
übrigen Fläche. Insgesamt gelangt man für 
Integral über Br? zu einem Fehler von 


thermisch: +0,3%, 
Goldresonanz: +0,4%. 


Der Fehler des Eichfaktors k setzt sich zusamme 
dem mittleren Fehler aus beiden Messungen, ei 
Fehler der durch die Pipetteneichung entsteht 
einer +1% Unsicherheit in der 4x-Rohreichung ı 
beläuft sich auf +1,5%. 

Abb. 12 zeigt die Abfallkurve der Aktivität ei 
Mn%-Präparates. Die daraus ermittelte Halbwerts 
von 155 min stimmt mit den Angaben in der Liter 
überein. Die Quellstärke der Neutronenquelle s« 
sich nun aus zehn voneinander unabhängigen Grö 
zusammen. Die Fehler dieser Größen kann man da 
als unabhängige statistische Schwankungen ansel 
und man darf den mittleren Fehler bilden. Er belö 
sich auf +1,6%. 


Ra-Be- Quelle März— Oktober 1957 


0,079 g Mn/g Lösung 1,47 - 10°-+1,6% Neutronen]: 
0,047 g Mn/g Lösung 1,51. 10° -+1,6% Neutronen/ 
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zie 1 D % 


wert aus beiden Messungen 1,49 . 10% 
onen/sec. 


Quelle 25. 9. 57. 
& Mn/s Lösung 6,01 10’ +1,6 


6% Neutronen/sec. 


nöglicher systematischer Fehler ist in diesen 
oen nicht eingeschlossen. 


übelle 4 soll noch einen Überblick über ver- 
lene Messungen von Ra-«-Be-Quellen bringen. 


Zusammenfassung 


ie absolute Neutronenemission einer 100 mC 
Be und einer 25C Po-«-Be-Quelle wurde ge- 
»n. Die emittierten Neutronen wurden in einer 
ansulfatlösung moderiert und absorbiert. Aus 
ı Teil der Lösung wurde das Mangan gefällt 
ach Trocknung mit geeichten y-Zählrohren die 
tät gemessen. Bei bekanntem Wirkungsquer- 
ttsverhältnis von Wasserstoff und Mangan kann 
ıs die Quellenemission errechnet werden. Die 
ing der Zählrohre erfolgte mit einem Mn?®-Prä- 
‚aus einer Lösung, deren Aktivität pro Volumen- 
it mit einem 4r-Zählrohr bestimmt wurde. 


as Wirkungsquerschnittsverhältnis orr/oım wurde 
ı Messung der thermischen Neutronenverteilung 
asser und Mangansulfatlösung bestimmt. 


er Resonanzeinfang von Neutronen durch Man- 
vurde durch Bestimmung der Flußverteilung der 
resonanzneutronen in Wasser und Mangansulfat- 
g ermittelt. 


ir Berücksichtigung der Absorption von Neu- 
n in Schwefel, Sauerstoff und dem Quellenmate- 
wurden kleine Korrekturen angebracht. Auch 
sringe Anzahl der aus der Lösung entweichenden 
‘onen wurde durch eine Korrektur berücksich- 


errn Professor H. MATER-LEIBnTTz danke ich für 
\nregung dieser Arbeit, sowie für seine stete 
'stützung in Rat und Tat während ihrer Aus- 
ng am Laboratorium für Technische Physik der 
iischen Hochschule München. 

ir ihre freundliche Unterstützung in Fragen der 
ie und Radiochemie danke ich den Herren 
®. BAUMGÄRTNER, Dr. R. Sızmann und Herrn 
NDERMANN. 


Neutronenindikator-Eichung 
TE 


MnSO,-Lösung. Vergleich Mn’*-UX, (geeicht) | 100 8,6 
Borsäurelösung, In und Mn- Folien- Eichung mit Bor- 500 | 


Tabelle 4. Vergleich verschiedener Ra-«- Be-Quellen 


| mCRa Neutronen/sec »-mC Ra 


-10°410% 
1,18-1° 45% 


’ 
f | trifluoridzählern | 
Bel] '. - . . . ı 1947 | B(n, «) Li-Reaktion- Heliumbestimmung | 504 1,1 -1 +7% 
I u.a. BEA: , 1948 | Indiumfolien, graphische Integration, geeichter Fluß 1000 1,4 - 10% 
; EnBEr [8] . .-. - . 1949 | MnSO, -Lösung-Absolutbestimmung Mn?s-2 x-Rohr 96,49 0,63 - 10?+7,5% 
Ü u.a. le. En. 1950 Indiumfolien, graphische Integration, geeichter Fluß | 501,87 0,61-10?+5% 
U Re 1951 | Pileoszillator | 1290 0,75:10°+4,5% 
N [11] 1953 |1. Goldfolien. 2. BF,-Kammern in Borsäurelösung | 250 1,04 -10?+3% 
graphische Integration. Goldabsoluteichung ” 
‚ TAVERNIER [14] 1954 | Goldfolien, Dysprosiumfolien. Graphische Integr ation) 502,4 1,5510? +2% 
Koinzidenz Goldabsoluteichung, 
dez, DEL RIO [13] . . . | 1954 | Dysprosiumfolien, graphische Integration. Eichung | 500 1,1710? +13% 
; R | über Absolut--Messung von Indium 4 
A, Huser [17] . . . , 1956 | Goldfolien, mechanische Integration. Koinzidenz 101,97 1,48 - 10? + 2,8% 
j | Goldeichung | 
Beleen........ | 1957 | MnSO,-Lösung, 4rx-Absoluteichung von Mn>® | 100 1,49 - 10 +1,6% 


Den Herren Dr. M. PoLLERMANN und Dr. R. Mr- 
SENTA danke ich für ihre Unterstützung bei der Be- 
nutzung des Forschungs-Reaktors München. 


Herrn R. EnGELMANN danke ich für die Über- 
lassung des 4r-Zählrohres und seine Hilfe bei der 
Anwendung desselben. 
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Energieverteilung der Wasserstoff-Ionen aus einer Hochfrequenz-Ionenquelle 


Von GÜNTER ForsT 
Mit 11 Textabbildungen 
(Eingegangen am 1. September 1958) 


Einleitung 


Über die Energieverteilung der aus einer Hoch- 
frequenz-Ionenquelle extrahierten Wasserstoff-Ionen 
wurde bereits an mehreren Stellen berichtet. BayLy 


Entladungs- 
rohr 


Magmeffeld 


Gegenfeld- 
Jinse 


Faradıy- 
Katıg 


Abb. 


l. Schema der Versuchsanordnung 


und Warp [1] schätzten die Breite der Energievertei- 
lung der Wasserstoff-Ionen auf maximal 1200 eV; der 
größte Teil der Ionen sollte eine Energieverteilung von 
weniger als 100 eV Breite haben. Hart [2] schloß aus 
der Form der Maxima, die er bei der magnetischen 
Aufspaltung des Wasserstoff-Ionenstrahles in verschie- 
dene Massen erhielt, auf relativ energiehomogene 
Ionen. CILENSER [3] ermittelte mit einer einfachen 
Gegenfeldanordnung überschläglich eine Breite der 
Energieverteilung der Wasse srstoff. Ionen von 200 eV. 
ERÖ 14] stellte fest, daß die Breite der Energievertei- 


i 
b 


lung der Wasserstoff-Ionen vom Sondenstrom, 
der Sondenspannung und der Senderleistung abl 
und weniger als 40 bis 50 eV betragen kann. 
mittlere Energie der Ionen war teilweise ] 
größer, als der Sondenspannung entsprach. 
untersuchte die Energieverteilung ohne Se par 
der Ionen in die verschiedenen Massenanteile. Y 

In der vorliegenden Arbeit sollte die Tr 
teilung der aus einer Hochfrequenz-Ionenquelle 
menden Wasserstoff-Ionen genauer untersucht d 
Ein Teil der Ergebnisse dieser Untersuchunge en. 
der Dissertation [5] des Verfassers und in einem 
trag [6] bekanntgegeben worden. 


Versuchsanordnung 


ht ne 


Die verwendete Versuchsanordnung ist in & 
schematisch dargestellt. 

In dem aus Pros oder Jenaer Geräteglas X 
gestellten Entladungsrohr herrschte ein Wasser 
druck p in der Größenordnung von 10° Torr. In 
vom Entladungsrohr durch die Düse Pe 
suchungsraum betrug der Druck 10% bis 1079 
Ein Sender mit einer Frequenz von 40,68 MHz 
im Entladungsrohr induktiv eine Gasentlad: 
Als Richtwert für die Senderleistung N wur: 
Kathodenstrom der Senderöhre gemessen. 

Die in der Gasentladung erzeugten Ionen 2 
durch eine Sondenspannung U, von 0 bis 5kV 
schen Anode und Düse extrahiert. Ein Widerst 
begrenzte den Sondenstrom Is. 

Aus dem durch die Düse tretenden Ionen: 
wurde durch die fest angeordnete Blende B, 2 
justierbare Blende B, ein schmales Bündel mit 
Apertur in der Größenordnung von 10% a 
blendet. Dieses Bündel gelangte in ein Ma 
welches die verschiedenen Ionenmassen sep: 
Nach Ablenkung um 8° wurden die Ionen durch 
konzentrisch zur Gegenfeldlinse angeordnete - 
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| und B, in die optische Achse der Gegenfeld- 
jeführt. 

als Energieanalysator dienende Gegenfeld- 
de durch die auf variablem Potential U, 
e Mittelelektrode, die auf Erdpotential liegende 
N B, und den auf einem Potential von — 60 V 
len Mantel des Faraday-Käfigs gebildet!. Der 
\ des Faraday-Käfigs lag auf einem negativen 
&jal, um ein Durchgreifen des positiven Linsen- 
"durch die Käfigöffnung zu verhindern. 


ch die Gegenfeldlinse gelangten die Ionen in 
h aday-Käfig. Der Ionenstrom in den Käfig 7, 
( mit Hilfe eines Gleichspannungs-Verstärkers 
sen. Die Stromempfindlichkeit der Anordnung 
he biszul.- 104 A/Skt. Die im Käfig ausgelösten 
| därelektronen wurden durch ein Potential von 
(V an der Blende B, zurückgedränst. 


hergie-Auflösungsvermögen der Gegenfeldlinse 


der Gegenfeldlinse werden alle Ionen reflektiert, 
ne kleinere Energie besitzen, als dem Sattel- 
‘tial in der Gegenfeldlinse entspricht. Dagegen 
n alle Ionen durchgelassen, die eine größere 
‚ie besitzen, als dem jeweils höchsten Potential 
em Weg durch die Gegenfeldlinse entspricht. 


"s „Energie-Auflösungsvermögen“ der Gegenfeld- 
ird das Verhältnis der Energie der Ionen zu der 
baren Verbreiterung der Enersieverteilung der 
definiert, die allein durch die Gegenfeldlinse 
sacht wird. Die scheinbare Verbreiterung der 
ÖSieverteilung der Ionen wird um so geringer sein, 
&iner der Strahldurchmesser des Ionenstrahls ist, 
'e Ionen mit abnehmender Entfernung von der 
ühen Achse kleinere Potentiale in der Gegenfeld- 
"zu überwinden haben. 


| 
er durch die Gegenfeldlinse in den Käfig gelan- 


> Tonenstrom I r in Abhängigkeit von der Gegen- 
ung U, (im folgenden kurz Gegenspannungs- 
® genannt) entspricht der integralen Energie- 
ilung der Ionen. 


ls „Breite der Energieverteilung‘‘ (bzw. ‚Breite 
Fegenspannungskurven‘‘) wird der kleinste Ener- 
eich (bzw. Spannungsbereich der Gegenspan- 
skurve) definiert, der 90% des Gesamtstromes 
ilt. 


ie vorstehenden Überlegungen gelten sinngemäß 
für Elektronen. Die Gegenfeldlinse (Linse Nr.1) 
e mit Elektronen bekannter Energieverteilung 
sucht. 


ine Glühkathode mit einer Temperatur von 
'zungsweise 2300° C emittierte Elektronen mit 
' Strahlstromdichte von maximal 2 - 10°% A/cm?. 
' für die Elektronen eine Maxwell-Verteilung an- 
mmen, so folgt theoretisch eine Breite der Energie- 


Es wurden zwei verschiedene Gegenfeldlinsen verwendet. 
littelelektrode der einen Linse hatte 2 mm Innendurch- 
r, 4mm Dicke und einen Abstand von den Außen- 
oden von 3mm (Linse Nr. 1). Bei der Mittelelektrode 
‘weiten Gegenfeldlinse betrug der Innendurchmesser 
‚ die Dicke Imm und der Abstand von den Außen- 
oden 1,5 mm (Linse Nr. 2). Die Linse Nr. 1 zeichnete 
lurch ein großes Energie-Auflösungsvermögen aus. Die 
Nr. 2 erlaubte dagegen die Analyse von Ionenstrahlen 
rößeren Strahldurchmessern als die Linse Nr. 1. 


verteilung von rund 0,9eV. Die Elektronen wurden 
mit 5kV beschleunigt. 

Zunächst wurde die Gegenfeldlinse bei verschieden 
großen Durchmessern der Blende B, untersucht. Als 
Ergebnis ist in Abb. 2 der Elektronenstrom in den 
Käfig I, in Abhängigkeit von der Gegenspannung U, 
dargestellt. Die Stromwerte sind normiert. 

Die Breite der Gegenspannüngskurven nimmt, wie 
erwartet, mit abnehmendem Strahldurchmesser ab. 
Mit der 0,1 mm- und der 0,02 mm-Blende wird bereits 
eine Breite der Gegenspannungskurven gemessen, die 
mit der theoretischen Breite der Energieverteilung der 
Elektronen vergleichbar ist. Im Falle der 0,5 mm- 
Blende ist die Gegenspannungskurve wesentlich brei- 
ter; außerdem zeigt sie ein Maximum, das vermutlich 
auf einen Störeffekt wegen des zu großen Strahldurch- 
messers zurückzuführen ist (Auftreffen der Elektronen 
auf den Käfigrand o. ä.). 


Z- [Willörliche Einheiten] 


De Fee J 
3000 WE E27 5 N 
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Abb. 2. Einfluß des Strahldurchmessers auf die Breite der Gegenspannungs- 
kurven. Durchmesser der Blende B;: 0,5; 0,1 und 0,02 mm 


Das Energie-Auflösungsvermögen der Gegenfeld- 
linse folgt aus der Energie der Elektronen (5 kV) und 
der um 0,9 V (entspricht der theoretischen Breite der 
Energieverteilung der Elektronen) verminderten Breite 
der Gegenspannungskurve. 

Für die 0,1 mm-Blende ergibt sich ein Energie- 
Auflösungsvermögen von 5000, für die 0,02 mm-Blende 
ein Energie-Auflösungsvermögen von 10000. Je nach 
Blendenwahl konnte also im günstigsten Fall die 
Energieverteilung von 5 kV-Elektronen bis auf 0,5 eV 
genau bestimmt werden. 

Die mit Elektronen durchgeführte Eichung kann 
ohne weiteres auf Ionen übertragen werden, da Stö- 
rungen durch Sekundärelektronen durch die Art der 
Versuchsanordnung ausgeschaltet waren und magneti- 
sche Störfelder wegen der großen Masse der Ionen in 
wesentlich geringerem Maße auf diese als auf Elek- 
tronen wirkten. 

Um den Einfluß einer Dezentrierung des Elektro- 
nenstrahles zu demonstrieren, wurde eine Blende mit 
0,055mm & oberhalb der Blende B, mit 05mm & 
senkrecht zur optischen Achse verschoben. Das Er- 
gebnis ist in Abb. 3 dargestellt. Die Stromwerte sind 
normiert. 

Als optische Achse wurde diejenige Lage der Blende 
angenommen, in der die geringste Breite der Gegen- 
spannungskurven gemessen wurde. Die Kurven zei- 
gen, daß die Breite der Gegenspannungskurven mit 
zunehmender Dezentrierung der Blende wächst, wäh- 
rend die Sperrspannung immer geringer wird. 

Bei bester Zentrierung werden die 5000 V-Elek- 
tronen durch eine Mittelelektrodenspannung von 
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5017 V vollständig gesperrt. Die Potentialdifferenz 
zwischen Mittelelektrode und Potentialsattel beträgt 
also 17 V. Um die Sperrspannung in der Linsenmitte 
zu erhalten, müssen daher die gemessenen Spannungs- 


Zr Willkürliche Einheiten] 
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Abb. 3. Einfluß der Dezentrierung des Strahles auf die Breite und Lage 
der Gegenspannungskurven (Strahldurchmesser 0,05 mm). Entfernung 
aus der optischen Achse: 0,17; 0,10; 0,02 und Omm 
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Abb. 4a u.b. a Magnetische Aufspaltung des Ionenstrahls. b Verschiedene Energieverteilung 
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Energieverteilung der Ionen 
$1. Abhängigkeit von der Masse 


Zur Untersuchung der Energieverteilun 
Wasserstoff-Ionen verschiedener Masse wur 
Durchmesser der Blenden B, und B, so groß ge 
daß nach magnetischer Aufspaltung des Ionens 
jeweils der gesamte Anteil der H}'- oder H5- od 
Ionen die Gegenfeldlinse! erreichte, so daß die 
grale Energieverteilung aller Teilchen einer 
untersucht werden konnte. 

Zunächst wurde der Ionenstrom 7, in Abhäng 
vom Strom durch den Elektromagneten Iy ü 
genden kurz „Magnetkurve‘ genannt) bei der € 
spannung Null gemessen (Abb. 4a). Dann wur 
weils ein Maximum der Magnetkurve (H- ode 
oder H;-Ionen) eingestellt und bei konstantem | 
durch den Elektromagneten der Ionenstrom 

Anhängigkeit von der Gegenspaı 
Hr U, gemessen (Abb. 4b). 

Die Magnetkurve zeigt den R 
Hochfrequenz - Ionenquelle typi 
großen Anteil der H7-Ionen gege 
den H5- und H%-Ionen. Die Entl: 
leuchtete intensiv rot. | 


Aus den Intensitäten Null zwi 

| den Maxima geht hervor, daß di 
zelnen Ionenmassen noch vollst 

| separiert sind. Aus den Abflachi 
der Maxima folst, daß bei Einst 


auf maximalen Ionenstrom jewei 
@\ gesamte Anteil der einzelnen MN 


Ber durch die Blenden 5, und B, & 
wird. 


Die Gegenspannungskurven zZ 
wie schon die Unsymmetrien de 
xima der Magnetkurve andeuten 


der H}-, H- und Ht-Ionen (Us=1,47kV, Ig=0,4mA, N = 200 W, p= 2,4 : 10? Torr) starke Abhängigkeit der Energiex 


== Z-——tn_ 


Abb.5. Energieverteilung der Ionen für verschiedene Begrenzungswiderstände Rs. Am 
Begrenzungswiderstand auftretende Wechselspannung: Up. (Us=2,96 kV, N =200 W, 


Ze Be 
7 


p = 2,9 - 10-2 Torr) 


werte der Mittelelektrode entsprechend verringert 
werden. Bei der Linse Nr.2 betrug die Potential- 
differenz zwischen Mittelelektrode und Potentialsattel 
bei einer Mittelelektrodenspannung von 5000 V rund 
2250 V. Hier wurden 
Mittelelektrode entsprechend verringert (in Abb. 4b 


und 9). 


die 


Spannungswerte der 


lung der Ionen von ihren Massen; 
rend die Energieverteilung der H- 
rund 300 eV breit ist, beträgt die‘ 
der Energieverteilung der 45- 
etwa 150eV und die der H,- 
nur noch rund 70 eV. Die Breit 
Energieverteilung derWasserstoff- 
nimmt also mit zunehmender Mas 


$2. Abhängigkeit vom verschiede 
Betriebsparametern 


Die Energieverteilung der Ion 
von einer Reihe von Betrieb: 
metern abhängig. Zur Vereinfaı 
der Versuche wurden vor allem € 
spannungsmessungen ohne Magn 
durchgeführt. 

Zwischen den Gegenspannung 
sungen durchgeführte magnetische 
sentrennungen und die intensii 
leuchtende Entladung zeigten, daß der Protonen 
etwa 80 bis 90% des Gesamtstromes betrug. 

a) Begrenzungswiderstand. Die Energievert 
der Ionen wurde bei verschiedenen Begrenzungst 
ständen R, (vgl. Abb. 1) unter sonst gleichen 
suchsbedingungen gemessen. Die am Begrenz 

t Linse Nr. 2. 
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d auftretende Wechselspannung! wurde mit 
‚ Röhrenvoltmeter (Frequenzbereich 30 Hz— 
i z) gemessen. Das Ergebnis ist in Abb. 5 dar- 
t. 

Mt abnehmendem Begrenzungswiderstand nimmt 
feite der Energieverteilung der Ionen ab. Gleich- 
ji nimmt die am Begrenzungswiderstand auf- 
de Wechselspannung ab. Bei dem kleinsten 


\ 
1 


2-37: 2 Tore 


[772 


2-88: Br Tor 


a: 


er 70° Torr 


nung U, und dem Druck » ist in Abb. 6 dargestellt. 

Zur we Übersicht sind die Stromwerte normiert. 

Die dazugehörigen Absolutbeträge der Ionenströme 

für die Gegenspannung Null können Abb. 7 entnom- 
men werden. 

Die Gegenspannungskurven bestehen aus 2 bis 

3 Stufen. Im folgenden wird die durch Ionen größter 

Energie gebildete (rechte) Stufe kurz Hauptstufe 

genannt; die durch Ionen kleinerer Energie 

gebildeten (linken) Stufen werden Neben- 

stufen® genannt. Die Höhe der Hauptstufe 

und die der daran anschließenden Neben- 

stufen werden mit I;z und /;y und die den 

halben Höhen entsprechenden Gegenspan- 

nungen mit U, 7, und U, bezeichnet (Abb. 8). 


alla 
% 


p-37-102Torr Ten, IS 


EV 


Abb. 7. Absolutbeträge der Ionenströme für die Gegenspan- 
nung Null in Abb.6 für verschiedene Sondenspannungen 
und Drucke 


> Energieverteilung der Ionen für verschiedene Sondenspannungen und Drucke. 
bsolutbeträge der Ionenströme für die Gegenspannung Null können Abb.7 


entnommen werden (N = 200 W) 


; des Begrenzungswiderstandes von 10 kQ) beträgt 
Wechselspannungsabfall nur noch rund 9V?®. 
diesem Gang läßt sich vermuten, daß ein Teil der 
se der Energieverteilung mit der am Begrenzungs- 
rstand auftretenden Wechselspannung zusam- 
hängt. 

n den nicht in diesem Abschnitt beschriebenen 
uchen wurde stets ein Begrenzungswiderstand von 
‚ verwendet. 

) Sondenspannung und Druck. Die Energievertei- 
der Ionen in Abhängigkeit von der Sondenspan- 


Der Wechselstromwiderstand der Spannungsquelle war 
iernd gleich Null. 

Eine weitere wesentliche Verkleinerung des Begren- 
widerstandes bewirkte ein sichtbares Instabilwerden der 
dung; es folgten kurz hintereinander Stromstöße, die 
» stärker wurden, je kleiner der Begrenzungswiderstand 
In diesem Fall änderte sich die Energieverteilung der 
‚nicht mehr merklich. 


g 

a 
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Abb. 8. Schema einer Gegenspannungskurve mit Hauptstufe 
und Nebenstufen 


In Abb. 6 nimmt bei dem Druck von 2 - 10° Torr 
die Höhe der Hauptstufe (durch Pfeile markiert) im 
Vergleich zur Höhe der Nebenstufe mit steigender 
Sondenspannung zuerst zu und dann wieder ab, bis 
bei 5kV die Hauptstufe fast ganz verschwunden ist. 
Diese Tendenz verschiebt sich mit steigendem Druck 
zu höheren Sondenspannungen: Die Hauptstufe hat 
die größte Höhe für den Druck 2,0 - 10” Torr bei der 
Sondenspannung 2kV, für 2,2.10” Torr bei etwa 
3kV und für 2,9. 10°? Torr bei etwa 4kV. 

Aus dem Vergleich der Abb. 6 und 7 und den in 
Tabelle 1 zusammengestellten Meßwerten geht hervor, 
daß das Verhältnis der Höhe der Hauptstufe I, ,, zur 
Höhe der Nebenstufe /;,, dann am größten ist, wenn 
der Ionenstrom am größten ist. Ein Strahl mit Ionen 


3 Der die Nebenstufen bildende Teil des Ionenstromes war 
‚weniger konstant und schwerer zu reproduzieren als der die 
Hauptstufe bildende Teil des Ionenstromes. 
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angewan 


und Nebenstufen in 
200 W) 


Tabellel. Höhe und Lage von Haupt- 


Abhängigkeit von Sondenspannung und Druck (N = 


Un | Usn| U: | Us 
(kV) 


» | U IıH Iın 
(Torr) (kV) (1071: A) 


Iıu 


Iın [Ver | Ugy 


| 
2,0-102 1,00.| 130 | 98 | 1,33: [0,96 0,85 | 1,04|1,18 
| 2,00 | 660 | 127 | 5,20 | 1,96 1,63 | 1,02 1,23 
| 2,97 60 , 220 | 0,27 12,93 2,49 | 1,01 |1,19 
4,00 8| 277 | 0,08 | 3,89 | 3,26 | 1,03 | 1,23 
5,00 3 | 384 | 0,01 |4,90 "4,16 | 1,02| 1,20 
2.2.10) 0,60 50 | 40 | 1,25 [0,64 0,53 0,94 1,13 
11,9 200 | 300 | 1,33 |1,82 1,68 | 1,04 |1,13 
| 2,85 | 2200 | 450 | 4,89 | 2,78 | 12,52 | 1,03 1,13 
| 3,85 | 790 | 410 | 1,93 |3,77 | 3,26 | 1,02 | 1,18 
4,92 | 110 | 515 | 0,21 |4,71 4,04 | 1,04 |1,22 
2,9-10 | 1,00 25 | 25 | 0,96 | 0,96 | 0,81 | 1,04 |1,23 
| 2,01 190 ' 190 \ 1,00 | 1,95 | 1,70 | 1,03 | 1,18 
3,00 | 1520 | 880 | 1,73 | 2,92 | 2,76 | 1,03 |1,09 
| 4,12 | 3460 | 740 | 4,50 |3,98 | 3;66 | 1,04 | 1,13 
5,00 | 990 | 620 | 1,60 [4,82 |4,26 | 1,02 | 1,17 
12-0 Tor 


wa 


"I 


Ge 


Abb. 9. Energieverteilung der Ionen bei (über ein Röhrenvoltmeter) 
geerdeter Anode für verschiedene Drucke (N = 100 W) 


Zweck wurde die Anode des Entladungsroh 
ein Röhrenvoltmeter (Innenwiderstand 10 MO) 
Erdpotential gelegt. Das Röhrenvoltmeter ma 
durch die Entladung an der Anode sich einste 
Spannung. 


In Abb. 9 sind die Gegenspannungskurver 
verschiedene Drucke dargestellt. Die Gegen“ 
nungskurven zeigen bei dem Druck von 7 - 10% 
keine Nebenstufen. Die Breite der Energieverte! 
der Ionen beträgt rund 70eV und entspricht 
Breite der bisher gemessenen Hauptstufen. Bei! 
Druck von 9: 10% Torr dagegen besitzt die Ene 
verteilung einen langen Ausläufer zu hohen Energ 
In der Nähe dieses Druckes zeigte die Anode eine 
fallend hohe negative Aufladung (— 200 V). Bei 
höheren Drucken treten außer den Hauptstufen‘ ä 
Nebenstufen auf. 


Die Ionen erlangen unter Umständen eine u 
wartet große Energie von mehr als 200 eV, in and 
Versuchen sogar 300 eV, obwohl keine Sondens 
nung an das Entladungsrohr gelegt wurde. 


Tabelle 2. Höhe und Lage von Haupt- und Nebenstufe 


Abhängigkeit von der Senderleistung 
(Us=2,9kV, p=2,5 - 10°? Torr) 


N 
(W) 


| 


In 
(1074 A) 


150 so | 220 ..| 036 2,82 | 2% 
200 | 1660 440 3,77 2.83 2, 
250 990 680 1.46 234 MU 
350 850 650 1.31 282 | 


Die Energieverteilung der Ionen wird also wes 
lich durch Sondenspannung und Druck beeinfluß 


c) Senderleistung. Die Enei 


0 En a an a verteilung der Ionen in Abhängig 
= von der Senderleistung ist in Abl 
= ie dargestellt. Die Stromwerte 
3 m normiert. R 
= Bi In Tabelle 2 sind die Höhe 
= Hauptstufe 777 und die Höhe 
Fr an Nebenstufen /,;y, sowie deren“ 

hältnis zueinander eingetragen. 

Mi 1 A | ir ı Mit steigender Senderleistun 

2 3 2 3 2 W 


% 


Abb. 10. Energiev: en der Ionen für verschiedene Senderleistungen 


(Ug=2,9kV, p=2,5 - 10-2 Torr) 

möglichst gleicher Energie läßt sich also leicht dadurch 
einstellen, daß bei vorgegebener Senderleistung und 
vorgegebenem Druck im Entladungsrohr die Sonden- 
spannung auf maximalen Ionenstrom reguliert wird. 


In Tabelle 1 sind noch die Gegenspannungen, bei 
denen die halbe Höhe der Hauptstufe U,7 und die 
halbe Höhe der Nebenstufen U,, liegen, sowie deren 
Verhältnis zur Sondenspannung eingetragen. Die 
Tabelle zeigt, daß U,/U,y und U,/U,y im Mittel 
angenähert konstant sind. 

Aus Abb. 6 ist zu entnehmen, daß die Breite der 
Hauptstufen nahezu unabhängig von der Sonden- 
spannung und dem Druck ist und rund 70 V beträgt. 
Die Nebenstufen sind teilweise über 1000 V breit. 


Die Energieverteilung der Ionen wurde auch bei 
der Sondenspannung U, —0 V untersucht. Zu diesem 


nimmt die Höhe der Hauptstuf 
Verhältnis zur Höhe der Nebens 
zunächst zu und dann wied 
Wie der Vergleich der Abb. 6 
sowie der Tabellen 1 und 2 zeigt, ist die Änder 
Energieverteilung mit steigender Senderleist 
nähernd die gleiche wie die Änderung der Ene 
verteilung mit steigendem Druck (bei U, = 2,9kV 
Die Senderleistung beeinflußt also ebenfalls 
Energieverteilung der Ionen. 1 


$ 3. Abhängigkeit von der Düse 


Nach Erö [4] soll die Breite der Ba 
der Ionen durch Reinigung der Düsenoberfläche 


! Dieser Druck wurde unter anderem noch dad 
kennzeichnet, daß das Plasmaleuchten wesentlich in 
wurde und in ihm neben dem A,-Spektrum auch 
Spektrum deutlich zu erkennen war. Die Entladung fl 
unruhig, und der Ionenstrom schwankte mit Perioden 
mehreren Sekunden Dauer und einer Amplitude bis zu 
des mittleren Ionenstromes (nicht im gleichen Takt mi 
Flackern). 
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Jem die von THONEMANN und Erö (Abb. 11a) 
| miteinander verglichen. 

tz eingehender Versuche gelang es in keinem 
lie Energieverteilung durch Reinigung oder 
ebung der Düsen zu beeinflussen. 


): Ionenstrahl tritt aus der Düse mit einem 
'gswinkel von 10 bis 20°. Aus diesem Ionen- 


5 nmm 


REIFENSCHWEILER [S] 


‘ wurde bei den bisher beschriebenen Mes- 
ı nur ein sehr kleiner Winkelbereich ausge- 
et. Der Winkelbereich wurde durch Entfernen 
lenden B,, B, und B, und durch Einbau eines 
xondensors nach REIFENSCHWEILER [8] ver- 
t. Der im Käfig gemessene Ionenstrom I; 


zeigte sich, daß die Energieverteilung der 
bis auf einen etwas kleineren Anteil an 
len Teilchen! mit der vorher gemessenen über- 
mt. 


für einen kleinen Winkelbereich der Ionen ge- 
e Energieverteilung gilt also auch für einen 
en Winkelbereich. 


ie geringe Abweichung kann auf den chromatischen 
des Ionenkondensors zurückgeführt werden. 


—e, Untersuchte Düsen. aNach THONEMANN [7]; bnach Erö [4]; e—e nach 


Zusammenfassung 


Die Energieverteilung der aus einer Hochfrequenz- 
Tonenquelle extrahierten Wasserstoff-Ionen wurde mit 
Hilfe einer Gegenfeldlinse mit und ohne magnetische 
Separation der verschiedenen Ionenmassen unter- 
sucht. Das Energie-Auflösungsvermögen der Gegen- 
feldlinse betrug je nach Blendenwahl bis zu 10000. 

Die Energieverteilung der : Wasserstoff-Ionen ist 
unabhängig von der Düsenform und der Reinheit der 
Düsenoberfläche, aber abhängig von der Größe des 
Begrenzungswiderstandes, der Sondenspannung, dem 
Wasserstoffdruck im Entladungsrohr und der Sender- 
leistung. Sie ist für die verschiedenen Massen der 
Wasserstoff-Ionen verschieden. 

Die integrale Energieverteilung der Was- 
serstoff-Ionen besteht aus einer Hauptstufe 
und einer oder zwei Nebenstufen. Die die 
Hauptstufen bildenden Ionen besitzen eine 
mittlere Energie, die im allgemeinen an- 
nähernd der Sondenspannung entspricht. Die 
Nebenstufen werden durch Ionen geringerer 
Energie gebildet. Während die Hauptstufe 
rund 70eV breit ist, beträgt die Breite der 
Nebenstufen teilweise über 1000eV. Die 
Höhe der Hauptstufe im Verhältnis zur 
Höhe der Nebenstufen ist dann am größten, 
) wenn der Ionenstrom am größten ist; ein 
Strahl mit Ionen möglichst gleicher Energie 
läßt sich dadurch einstellen, daß Sonden- 
spannung, Wasserstoffdruck im Entladungs- 
rohr oder Senderleistung auf maximalen Ionenstrom 
reguliert werden. 

Die Deutung der gemessenen Energieverteilung 
der Wasserstoff-Ionen bleibt einer späteren Arbeit 
vorbehalten. 

Für die Anregung zu dieser Arbeit und laufende 
Unterstützung bin ich Herrn Professor Dr. H. BoERScH 
zu aufrichtigem Dank verpflichtet. Herrn cand. ing. 
S. ScHhwEpA danke ich für die unermüdliche Hilfe bei 
der Durchführung der Versuche. 
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Ein rauscharmer ballistischer Vorverstärker für Ionisationskammern und Zählrohre 


Von H. SchLUMBOHM 
Mit 1 Textabbildung 
(Bingegangen am 4. September 1958) 


r Untersuchung der Statistik der Gasverstärkung 
llektronenlawinen im Plattenzähler [1] und im 
hr [2] stellten wir uns die Aufgabe, einen Vor- 
rker mit extrem hoher Ladungsempfindlichkeit 
inem möglichst niedrigen Störpegel zu konstru- 


ieren, um bei einer mittleren Gasverstärkung e*? von 
einigen 10° Elektronen die Schwankungen in den 
Trägerzahlen der Lawinen um diesen Mittelwert analy- 
sieren zu können. Obgleich schon eine Reihe von 
Untersuchungen über Verstärker dieser Art vorliegen, 
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schien es wegen des Interesses an diesem Verstärkertyp 
angebracht, die hierbei gesammelten Erfahrungen und 
das erreichte Ergebnis zu berichten. 

Wir verlangten von unserem Verstärker keine 
formgetreue Übertragung des Eingangssignales, d.h. 
keine Einzelheiten über den Stromverlauf in der 
Lawine, sondern lediglich die Proportionalität zwischen 
dem Maximum der Ausgangsspannung und dem La- 
dungsäquivalent des Eingangsimpulses, d.h. der 
Trägerzahl der Lawine. Die Güte eines solchen ‚‚balli- 
stischen“ Verstärkers ist durch den Quotienten Signal- 
zu effektiver Rauschspannung für eine gegebene Ein- 
gangsladung charakterisiert. Dieses Verhältnis wird 
bestimmt durch die Rauschquellen der ersten Röhre 


(7=65nF 


yur\ nf  $yur\sonF 


Abb. 1. 


Spannungsteiler (R,C, = 4 - 10° sec) 


und durch das übertragene Frequenzband, das in der 
von uns gewählten Schaltung durch zwei RO-Filter 
gegeben ist. (Das eine begrenzt das übertragene Fre- 
quenzband nach hohen, das andere nach tiefen Fre- 
quenzen.) Diese Schaltung zeichnet sich durch ihre 
besondere Einfachheit aus, und sie läßt sich verschie- 
denen Versuchsbedingungen wie z.B. sehr langen Ein- 
gangsimpulsen oder einem hohen Auflösungsvermögen 
durch Auswechseln der beiden RC-Filter ohne Schwie- 
rigkeiten anpassen. Ein optimales Verhältnis Signal 
zu Rauschen liefert sie bei gleichen Zeitkonstanten, 
für die-es einen durch die Rauschquellen (thermisches 
Rauschen des Eingangswiderstandes, Gitterstrom- 
rauschen und Schrot-Effekt des Anodenstromes) be- 
stimmten günstigsten Wert gibt [3]. Die RC— RO- 
Schaltung ist nach dem Ergebnis theoretischer Unter- 
suchungen im Wert Signal zu Rauschen nur um etwa 
20% schlechter als das berechnete ‚optimale‘ Netz- 
werk bei gleicher zeitlicher Auflösung [4]. 

Als Eingangsröhre unseres zweistufigen Vorver- 
stärkers wählten wir die Langlebensdauerpenthode 
E 83 F, die sich zu diesem Zweck mindestens 
ebenso gut wie ältere Typen (AF7, 606) [5], [6] 
eignet [7]. Von 10 Röhren der gewählten Type haben 
wir nach 48stündigem Betrieb unter Normalbedingun- 
gen (,‚Alterung‘‘) bei’verschiedenen Anoden- und Heiz- 
spannungen Gitterströme gemessen, Gitterstromkenn- 
linien (Gitterstrom-Gitterspannungs-Diagramme) und 
Arbeitskennlinien(Anodenstrom-Gitterspannungs-Dia- 
gramme) aufgenommen unter besonderer Berücksich- 
tigung des Arbeitspunktes, der sich beim Betrieb der 
Röhre mit offenem Gitter (d.h. ohne Gitterableit- 
widerstand) einstellt. Wir betrieben die nach niedrigem 
Gitterstrom ausgesuchte Eingangsröhre in der Trioden- 
schaltung mit offenem Gitter (es stellte sich eine Gitter- 


Schaltbild des ballistischen Vorverstärkers. Das den Frequenzgang nach hohen 
Frequenzen beschneidende RC-Filter liegt im Anodenkreis der E 180 F und besteht aus 
R,=6kQ und C,=6,5nF (R,C,=4:10"sec), das den Frequenzgang nach tiefen Fre- 
quenzen beschneidende Filter ist der aus C, = 100 pF und R, = 400 kQ am Ausgang liegende 


spannung von etwa —1,2 V ein) unter folgend 
dingungen: Heizspannung: 4,7 V (Akku), 
spannung: 45 V (Batterie), Arbeitswiderstand 
Es ergab sich eine 6fache Spannungsverstärk 
Ionenkomponente des Gitterstromes (durch 
polation der Gitterstromcharakteristik zum 
punkt mit offenem Gitter gewonnen) betrug 3,5 
Amp. Der Gitterisolationswiderstand war g 

10120. Bei den anderen Röhren lag der Gitter 
um einen Faktor 2 bis 15 höher. 

Die folgende Verstärkerstufe bestückten 
der sehr steilen Penthode E1S0F, um u 
wirksamen Gegenkopplung (im Kathodenzwei 
diese Stufe (kV =1,3) noch eine hinreichen 
Verstärkung zu erhalten. Die wese 
ee yer, dieser Stufe as 


legten wir hinter diese Röhre, um 
Ausnutzung der geringen Bandbreit 
Rauschpegel dieser Stufe gegenübe 
der ersten klein zu halten. Die Abb: 
das Schaltbild des gesaimten Vorve 
kers. Obwohl die beiden RO-Filter p 
liegen, sind sie voneinander unabh 
da der Widerstand des zweiten, 
der Serienschaltung von O', und R, be 
groß gegen den des ersten ist. 

Die Messung des mittleren Raus 
beider Stufen ergab 300 Ionenpaa 
einer Gesamteingangskapazität von 
Etwa 10% des Rauschpegels wurde von der 
ten Stufe verursacht, so daß das Rauschen deı 
gangsstufe bei der experimentell bestimmtei 
stigsten Zeitkonstanten von RC gleich 4- 
270 Ionenpaare betrug. Wir verglichen diesen 
mit dem berechneten minimalen Rauschpegel. ° 
ergab sich mit Hilfe des Gitterstromes! und des 
valenten Rauschwiderstandes des Schrot-Rausd 
den wir näherungsweise aus der Steilheit zu £ 
ermittelten, nach den bekannten Beziehungen 
250 Ionenpaaren bei einem Wert der Zeitkons! 
RC=4 10 sec. j 

Hätten wird den Einfluß des Rauschens der zweite 
stärker reduzieren wollen, hätten wir im Eingang ei 
koden- oder Penthodenschaltung wählen müssen. 
schen einer Kaskode ist dem einer einzelnen Triode gl 
sie bietet aber den Vorteil einer größeren Verstärk 
haben einige Versuche mit der Penthodenschaltung & 
die z.B. von BALDINGER [6] und in [9] verwendet 
haben jedoch bald von ihr Abstand genommen, da 


Rauschpegel wegen des zusätzlichen Stromverteil 
schens zu hoch lag. 


Unsere Zeitkonstante von 4 - 10° see hat 
für unsere Messungen günstigen Wert. Zu vereit 
Versuchen jedoch, zu denen ein höheres Auflös 
vermögen wünschenswert war, wechselten w 
RO-Filter gegen solche mit kleineren Zeitkons 
(RC=3.10% sec) aus. Das mittlere Rausche 
trug in Übereinstimmung mit der Rechnung 
650 Ionenpaare. 


! Zur Rechnung ist das Doppelte der Ionenkompon 
benutzen, da bei offenem Gitter die Ionenkomponent 
tisch der Elektronenkomponente gleich ist und weg 
Inkohärenz des Rauschspektrums die Summe der 
beträge beider Komponenten das Rauschen bestimm 

®2 Das thermische Rauschen des Eingangswider 
war gegenüber dem Gitterstromrauschen zu vernachl 
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zegen die Kathode negative Spannungssprünge 
(der üblichen Weise auf die Serienschaltung der 
igskapazität CO, und einer kleinen Eichkapazi- 
-(<1pF). Dem Spannungssprung AU ent- 
| eine auf das Gitter influenzierte Ladung 
, 7 0.9G, tale 0,0, ist. Wir 
iten als Eichkapazität einen handelsüblichen 
önsator, dessen genaue Kapazität wir zu 0,82pF 
Vergleich mit der eines selbst angefertigten 
ihschutzringkondensators bestimmten, dessen 
tät wir berechneten und mittels einer Messung 
joten. Zur Erzeugung der Spannungssprünge 
ften wir einen mit zwei OC76 bestückten 
atteriebetriebenen Transistormultivibrator, der 
techteckspannung mit einer Frequenz von 
i ieferte. Die Anstiegszeit der benutzten Flanke 
 4.10”sec. Diese einfache Eichanordnung 
iete, auch während einer mit dem Verstärker 
ihrten Messung stets die Eichung zu über- 
Außerdem bestätigten wir mit dieser An- 
12 die Linearität des Verstärkers über einen 
\gssignalbereich von 1 zu 1000 wie auch seine 
ität (d.h. gute Reproduzierbarkeit der Empfind- 
| (Änderung <3%) wie auch sehr geringe zeit- 
| ift (<3% über 3 Std)). 

sammenfassend können wir sagen, daß sich bei 
| ig durchdachtem Entwurf und Aufbau das Rau- 
eines hochempfindlichen und sehr zuverlässig 
nden Verstärkers zur Ladungsmessung auf einen 
ken Wert von 300 Ionenpaaren reduzieren läßt 
eiterhin, daß eine eingehende Untersuchung der 
ilten' Eingangsröhre in verschiedenen Arbeits- 
®n den jeweils zu erwartenden Rauschpegel in 


guter Übereinstimmung mit den experimentellen Er- 
gebnissen zu berechnen gestattet. 


Zusammenfassung 


Es werden Erfahrungen mitgeteilt, die beim Bau 
eines rauscharmen Vorverstärkers mit hoher Ladungs- 
empfindlichkeit gesammelt wurden. — Als Eingangs- 
röhre fand eine ausgesuchte Novalröhre E83 F in 
Triodenschaltung Verwendung. Das den Frequenz- 
gang des Verstärkers bestimmende Netzwerk bestand 
aus zwei RC-Filtern mit gleichen Zeitkonstanten. Das 
optimale Verhältnis „Signal zu Rauschen‘ wurde 
experimentell bestimmt und fand sich in guter Über- 
einstimmung mit dem berechneten. Das effektive 
Rauschen der Eingangsröhre betrug 270 Ionenpaare 
bei einer Eingangskapazität von 20 pF. 


Dem Leiter des Instituts für Angewandte Physik 
der Universität Hamburg, Herrn Professor Dr. 
H. RAETHER, danke ich für sein Interesse an dieser 
Arbeit. Ebenso möchte ich Herrn Dipl.-Phys. 
L. FROMMHoLD für wertvolle Diskussionen meinen 
Dank aussprechen. 
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Röntgenstrahlinterferenzen an Aluminium-Aufdampf-Schichten 


f Von Woureane Hınk und WoLr6@ANnG PETZOLD 


Mit 9 Textabbildungen 


| (Eingegangen am 13. August 1958) 


I. Einleitung 
's von H. Kısssıg [1] angegebene Verfahren zur 
itdiekenbestimmung mit Röntgenstrahl-Inter- 
en beruht auf der Messung der Winkellage der 
ma des Reflexionsvermögens einer dünnen plan- 
elen Schicht für streifende Inzidenz der Röntgen- 
en. Unter geeigneten Bedingungen für Schicht- 
und Einfallsglanzwinkel der Röntgenstrahlen 
‚die an der Rückseite der Schicht reflektierte 
ung einen nennenswerten Beitrag zum Refle- 
rermögen, verursacht also je nach ihrer Phasen- 
das Auftreten von Maxima und Minima des 
dionsvermögens der Schicht. 

Berechnung der Lage der Extrema als Funk- 
er Dicke und des Brechungsindex der Schicht 
zt Kırssıg den optischen Gangunterschied der 
ı an der Vorder- bzw. Rückseite der Schicht 
tierten Bündel und führt für die Phasensprünge 
ır Reflexion die Werte 0 bzw. rn ein. Diese Be- 

ng kann nur näherungsweise die Lage der 
angew. Physik. Bd. 10 


Extrema liefern, da ja z.B. die Phasensprünge bei der 
Reflexion an der Grenzfläche absorbierender Medien 
— um die es sich bei weicher Röntgenstrahlung prak- 
tisch immer handelt — nicht 0 bzw. x sind und der 
Phasensprung bei der Brechung ungleich Null und von 
der Lichtrichtung abhängig ist. Die Berücksichtigung 
der Vielfachreflexanteile und der Absorption bedingt 
eine Verschiebung der Interferenzextrema. Eine Ver- 
schiebung ergibt sich auch aus der Tatsache, daß diese 
sich dem steilen Abfall des Reflexionsvermögens an 
der Grenze der Totalreflexion überlagern. Bei Be- 
nutzung des reellen Brechungswinkels in der Schicht 
zur Berechnung des optischen Gangunterschieds ist es 
fraglich, ob nicht die Winkelabhängigkeit des reellen 
Brechungsindex (der bei reeller Beschreibung der Aus- 
breitung der hier vorliegenden inhomogenen Wellen 
auftritt [2], [3]) zu berücksichtigen ist. 

Alle Vernachlässigungen werden in bezug auf die 
relative Genauigkeit der Winkellage mit abnehmender 
Ordnung der Interferenz (Näherung des zugehörigen 
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angewaı 


Einfallsglanzwinkels an den Grenzwinkel der Total- 
reflexion) kritischer. Dies veranlaßte z.B. R. RıeD- 
MILLER [4] und F. OpensAcH [5], die Interferenzen 
niedriger Ordnungszahl bei der Auswertung nach der 
Kiessigschen Schichtdickenbeziehung fortzulassen. Zur 
sicheren Festlegung der Ordnung der ausgemessenen 
Extrema (deren Kenntnis zur Berechnung der Schicht- 
dicke erforderlich ist) sind aber gerade diese mit Vor- 
teil heranzuziehen. Angaben über die Genauigkeit, 
mit welcher Schichtdickenbestimmungen unter den von 
KızssıeG gemachten vereinfachenden Annahmen mög- 
lich sind, liegen nicht vor. Auch vergleichende Dicken- 
messungen sind nur an Kupfer-Schichten nach einem 
lichtoptischen Polarisationsverfahren von F. ODEn- 
BACH [5] in einem Bereich der Schichtdicke von 180 bis 
350 Ä durchgeführt worden. In diesem Bereich, der 
wegen der mit der Schichtdicke sinkenden Meßgenau- 
igkeit — es treten bei dünnen Schichten nur wenige, 
sehr breite Extrema des Reflexionsvermögens auf — 
an der unteren Grenze des Anwendungsbereiches des 
Röntgenstrahlverfahrens liegt, führten beide Ver- 
fahren zu gut übereinstimmenden Ergebnissen. Die 
Fehlergrenzen der Ergebnisse von ODENBACH sind aller- 
dings recht groß, so wird die Genauigkeit der licht- 
optischen Messungen mit etwa 7% angegeben. Die 
Genauigkeit der röntgenoptischen Messungen muß 
man zu 3 bis 7% annehmen. 


Um Aussagen über die Genauigkeit des Kiessig- 
schen Verfahrens zu erhalten, werden im folgenden die 
Extrema des Reflexionsvermögens von Schichten 
unter Berücksichtigung der oben angeführten Fak- 
toren berechnet (Bildung der Airy-Summe und des 
Quadrates ihres Betrages) und nach der Kiessigschen 
Schichtdickenformel ausgewertet. Die numerische 
Berechnung der Winkellage der Extrema sowie der 
hierzu benötigten komplexen Fresnel-Koeffizienten 
für Reflexion und Brechung wird unter der Annahme 
ebener Grenzflächen und einer homogenen isotropen 
Schicht für Aluminium durchgeführt. Ob allerdings 
im Falle dünner Aufdampf-Schichten die zuletzt ge- 
nannten Annahmen gemacht werden dürfen — was 
A.J. ALıchanow und L.A. ArzımovIö [6] auf Grund 
ihrer Untersuchungen über die Totalreflexion von 
Röntgenstrahlen bejahen — kann nur ein Vergleich 
mit Dickenbestimmungen nach anderen Methoden 
zeigen. Hierzu bietet sich die lichtoptische Vielstrahl- 
interferenzmethode von S. ToLANskY [7] an, weil sie 
‘den mit Röntgenstrahlen erfaßbaren Schichtdicken- 
bereich umschließt; sie wird im folgenden zu Ver- 
gleichsmessungen herangezogen. 


Aus der Winkellage der Extrema des Reflexions- 
vermögens einer Schicht kann nicht nur ihre Dicke, 
sondern auch ihr Brechungsindex bestimmt werden. 
Die Übereinstimmung der von [1], [4], [5] an Auf- 
dampf-Schichten gemessenen Brechungsindizes mit 
den theoretischen Werten für das kompakte Material 
läßt sich allerdings nur unter der Annahme geringerer 
Dichte, die auch tatsächlich von den Autoren gemes- 
sen wurde, herbeiführen. Speziell für Aluminium- 
Schichten konnte W. WALKENHORST [8] zeigen, daß 
die Dichte abhängig von der Aufdampfgeschwindigkeit 
ist, für hohe Werte derselben jedoch der des kom- 
pakten Materials entspricht. Bei Einhaltung dieser 
Herstellungsbedingung sollte daher der Brechungs- 
index der Aluminium-Schichten mit dem des kom- 


pakten Materials übereinstimmen, wie dies auch 
Messungen ergeben. 

Das genannte Verfahren zur Bestimm 
Brechungsindex übertrifft in der Genug 
Verfahren der Bestimmung aus dem wi 


Reflexionsvermögens von Schichten, wobei 
passung des theoretischen Verlaufs an den gem 

durch die Wahl von n und k (Brechungsinde; 
Absorptionskoeffizient) die gesuchten Konst 
ergibt. In neuerer Zeit wurden derartige Mess 
von R.W. Hexorıck [9], L.M. Rıeser [10] 
L.G. Parrar [11] durchgeführt. HENDRICK 
RiESER nehmen zur Berechnung des theoreti 
Verlaufs das Reflexionsvermögen der Grenzt 
also des unendlich ausgedehnten Mediums. H 
ist jedoch zu bedenken, daß das Reflexionsverr 
insbesondere dünner Schichten von dem der ( 
fläche abweicht (so beobachteten die gena 
Autoren auch vereinzelt Oszillationen) und dah 
Genauigkeit beeinträchtigt wird. Sie finden 

der Annahme geringerer Dichte der Schichten 
einstimmung von Theorie und Experiment. BP! 
hingegen berechnet das Reflexionsvermögen 
geschichteten Medien (bis zu sechs). Dieses 
Extrema auf, aber im Experiment konnte @ 
vereinzelt schwache Oszillationen beobachten 
kommt zu dem Schluß, daß die Annahme einer | 
genen in der Dichte reduzierten Schicht die A 
chungen zwischen Theorie und Experiment nu 
weise behebt, und gibt für Kupfer ein Schichtn 
mit vollständig oxydierter Oberfläche und allı 
chem Übergang von Cu,O zu Cu mit normaler I 
an. 


II. Numerische Berechnung des Reflexionsverm 


Zur Berechnung des Reflexionsvermögens 
plan-parallelen homogenen und isotropen $ 
(Medium 1) mit der Dicked und dem komf 
Brechungsindex 1, =n,—jk, — die Schicht b 
sich auf einem unendlich ausgedehnten Träger 
dium 2) mit dem komplexen Brechungsindex 1, = 
jk, — wird die Airy-Summe benutzt. 

Fällt ein Parallelbündel der Vakuumwellenli 
aus dem Vakuum (Medium 0) kommend mi 
Amplitude Eins unter dem reellen Einfallswin 
auf die Schicht, so ist die komplexe Amplitude‘ 
das Medium 0 reflektierten Bündels für eine 


Welle! gegeben durch [12] ' 
N 
Se RYo;ı ee | 
14 11tj;2'e””° 
mit . 
4 
e= —1yco8fı.d, 
2 \ 
j 
a SO Yo EIER, ! 
1 cost NLcosx i 
' 11, C08 X] — 112 COS Xg 
Va ehe: 


N, C0SXı + 1g COS Xp 


Die Reihenfolge der Indizes in den Fresnel- 
zienten ty., und ty, , gibt die Einfallsrichtung an. 


1 Für streifende Inzidenz unterscheiden sich die 
Koeffizienten für beide Polarisationsrichtungen der eit 
den Welle so wenig, daß die TH-Welle nicht geson 
trachtet zu werden braucht. 


hier komplex, da die Medien 1 und 2 absor- 
sind; sie ergeben sich aus dem Brechungs- 


3 


sin 9, = 1, siny; = 11, sin Mor (5) 


Mlas Reflexionsvermögen |R]? der Schicht zu be- 
Jien, müssen die Fresnel-Koeffizienten in eine für 
| merische Auswertung geeignete Form gebracht 
en. Setzt man 


n,c08y,=a,—jb,, v=1,2, 


Äh det man für den Reflexionskoeffizienten an der 
eztläche zweier absorbierender Medien bei schrä- 
1 infall der Welle 


LI BCE (aj+b}) (a3-+b;) H2j(a, b; ,b,) 
ler nr) ER) 
ılen Fall der Grenzfläche Vakuum (Medium 0) — 


bierendes Medium (Medium 1) vereinfacht sich 
zu 


08? 9 — (a} +57) + 2jb, : cos Yo 
cos?p, + (a? +53) + 2a, :cospy 


(3a) 


Größen a, und b, errechnen sich unter Benutzung 
rechungsgesetzes (5) aus 


lb, = 11, cosy, — Yn — 1; sin?y, = Yn — sin? @, 


Vi@? — #2) — sin®g, +4n? RR? + 

+ [(n? — %2) — sin? 99], 
Vie? — 12) — sin? 9,]° + 4n? 2 — 

— [(n? — 2) — sin? Q,]. 


(6) 


' Röntgenstrahlen, die streifend (Einfallsglanz- 
el <1 Grad) auf die Schicht treffen, kann man 
‘die numerische Berechnung folgende Näherung 
itzen (vgl. [13]) 


Er lo 
EV 28,2 +4(1 — 28,) 6 — ( — 28,). 


ei wurde n,—=1—6, gesetzt und der Einfalls- 
zwinkel i, (Komplementärwinkel zu 9,) eingeführt. 
Näherung (6a). ist besser als 10% für alle Winkel 
4 V2, und solche Medien, für die k<ö ist. 

Das Ergebnis der Berechnung des Reflexions- 
fizienten für die Grenzflächke Vakuum — Alu- 
um und Aluminium—Glas nach Betrag und 
se ist in der Abb. 1 bzw. in der Abb. 2 von [14] an- 
ben. In diesen Darstellungen wie auch in den 
>nden ist der Einfallsglanzwinkel i, auf den Grenz- 
el der Totalreflexion v2 ö, des Mediums 1 (Alu- 
ium) reduziert: &=i,//26,. Auffällig ist das Ver- 
en des Reflexionsvermögens |t,;,|? der Grenz- 
ıe der beiden absorbierenden Medien im Bereich 
Grenzwinkels der Totalreflexion. Das Reflexions- 
nögen hat ein Maximum und geht wegen der 
orption in beiden Medien (k, und k, bzw. b, und 
0) mit abnehmendem Einfallsglanzwinkel nicht 
n Eins, wie dies bei fehlender Absorption in min- 
ens einem der beiden Medien (1) und (2) wäre. Die 
sensprünge ©,;, bzw. ©}, ändern sich im Gebiet der 
ılreflexion sehr rasch. Für x > 1,05 jedoch weicht 


"W. Hıyk und W. Prrzorn: Röntgenstrahlinterferenzen an Aluminium-Aufdampf-Schichten 


555 


ihre Differenz von 180° um weniger als 5° ab, so daß 
trotz der in diesem Winkelbereich von 0 bzw. x ab- 
weichenden Werte ihre Differenz in guter Näherung 
zu x angenommen werden kann, wie aus der Kiessig- 
schen Annahme folgt. 


70 
ul? 
4 Ma —— 
07 
U | = =] 
Tal 
0007 Zn ] 
0 77 48 12 16 20 
——’7 
Abb. 1. Reflexionsvermögen der Grenzfläiche Vakuum—-Aluminium 
|Xo;ıl? und der Grenzfläche Aluminium—Glas |tı;.|?. & ist der auf den 


Grenzwinkel der Totalreflexion V25 des Mediums 1 (Aluminium) redu- 
zierte Einfallsglanzwinkel i,. Zahlenwerte für den komplexen Brechungs- 
index n=1-öd-jk: &5,=8,46-10; %,=1,63-10”; ö,= 6,80 - 10%; 


k,—1,385 10”; A=1,5386 A (CuK, .,) 


0 04 98 22 16 30 
—_’r 
Abb.2. Durchlässigkeit der Grenzfläche Vakuum— Aluminium |d,;ı|? und 


|d,;.|? für den Übergang Vakuum — Aluminium bzw. Aluminium— Vakuum. 
Zahlenwerte und Beschriftung wie in Abb. 1 


3 =; == 
100 
o 
ı | 
Yo 
10 
| 
%r | 
a —— ee 
0 7 177 72 716 20 


Abb. 3. Phasensprünge im Winkelmaß y,;ı und %,;, bei der Brechung an 

der Grenzfläche Vakuum— Aluminium für den Übergang Vakuum—Alu- 

minium bzw. Aluminium—Vakuum. Zahlenwerte und Beschriftung wie 
in Abb. 1 


In der Kiessigschen Schichtdickenformel wird die 
Summe der Phasensprünge bei der Brechung an der 
Grenzfläche Vakuum — Metall zu Null angenommen. 
Daß diese Annahme weitgehend erfüllt ist, zeigt die 
Berechnung des Durchlässigkeitskoeffizienten 


del+r=|d|:er 


für die Grenzfläche Vakuum— Aluminium. Das Er- 

gebnis ist nach Betrag und Phase in den Abb. 2 und 3 

angegeben, und zwar für den Übergang Vakuum — 
37*+ 


996 


Aluminium (|d,;,|? und %,,,) und den Übergang Alu- 
minium— Vakuum (|d,;,|? und y,,,), da die Ausdrücke 
für d nicht invariant sind gegen Vertauschung der 
Indizes (Umkehrung des Lichtweges, vgl. ©. v. FRAG- 
STEIN [15]), während bei der Vertauschung r nur sein 
Vorzeichen ändert, d.h., die Phasen unterscheiden 
sich um 180°. Mit abnehmendem Einfallsglanzwinkel 


20 
08 
06 
2 

IR 
[72 
02 
0 17 78 12 76 20 

z 
Abb. 4. Reflexionsvermögen |R|? einer Aluminium-Schicht der Dicke 


418,9 Ä auf einem Glasträger, berechnet aus der Airy-Summe. Zahlen- 

werte und Beschriftung wie in Abb. 1. Der gestrichelte Kurvenzug gibt das 

Reflexionsvermögen |t,;,|? der Grenzfläche Vakuum— Aluminium wieder. 

Die vertikalen Striche deuten die gemessene Winkellage der Extrema an. 
Für 221,2 ist die Ordinate 10fach überhöht eingezeichnet 


geht |d,;,|? gegen Null, hingegen |d,,,|? gegen Vier. 
Die Summe der Phasensprünge ist auch hier für 
x>1,05 kleiner als 5°. 


Abb. 5au.b. a) Anordnung von Verdampfer und Schichtträger. Die Länge I 

der zylindrischen Wolfram-Wendel beträgt 12 oder 30 mm. Jenach Schicht- 

träger ist «=15 bzw. 30 mm. b) Halterung des Schichtträgers für die Be- 

dampfung. Der Topfmagnet C' zieht die Rasierklingenstreifen B gegen den 
Träger A 


Zur numerischen Berechnung der Lage der Ex- 
trema des Reflexionsvermögens | R|? von Aluminium- 
Schichten der Dicke d=250 Ä, 418,9 Ä und 1045 Ä 
auf dem Träger Glas wurde die Formel (1) ohne Ver- 
nachlässigung ausgewertet. Für die Größen a, und b, 
in den Fresnel-Koeffizienten wurden jedoch die in (6a) 
angegebenen Näherungen benutzt!. Als Beispiel ist 
das Reflexionsvermögen |R|? für die Schichtdicke 
418,9 Ä in Abb. 4 als Funktion des reduzierten Einfalls- 
glanzwinkels x aufgetragen (durchgezogene Kurve). 


1 Die numerischen Rechnungen wurden mit der elektroni- 
schen Rechenmaschine IBM 650 der Allgemeinen Elektrizi- 
tätsgesellschaft (AEG) durchgeführt. Für die großzügige Un- 
terstützung sagen wir hiermit unseren besten Dank. 
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in diesem Bereich das Reflexionsvermögen der 
nur für die Schicht d=250 Ä merklich von d 
Grenzfläche Vakuum — Aluminium abweicht. 
trema überlagern sich vielmehr dem steilen Abfa 
Reflexionsvermögens der Grenzfläche, das in den 
gestellten Winkelbereich sehr schnell auf wenige Pre 
absinkt. Mit wachsender Schichtdicke rücken di 
trema dichter zusammen, das erste Minimum 
sich immer mehr dem Bereich großen Reflex 
vermögens. 

In alle numerischen Berechnungen wurden 
gende experimentelle Daten als Konstanten e 
führt 


Ai = 1,5386 Ä (CuK,,,.) 
6, =8,46:10*%; %k,=1,63.107 8 
ö, = 6,80 :.10-%; %, = 1,385 - 10, 


) ist der gewichtete Mittelwert der XK,„,- und der 
Linie von Kupfer. ö, entspricht auf 4°/,, dem Erge 
der Brechungsindexmessung von Aluminium-Sch 
ten für Cu K,,.,-Strahlung (vgl. Abschn. IV). ö,w 
orientierenden Messungen an Glasproben ea 
Spätere Messungen an dem Schichtträger se 
(Glas BK 7) lieferten nach der Prismenmethode 
6,=8,07 -10%+1%. k, ist aus dem Tabellenwert 
Schwächungskoeffizienten für kompaktes Alumin 
(11 =132,2 cm!) berechnet. k, wurde aus ion 
chungskoeffizienten u, berechnet, der sich aus Seh 
chungsmessungen an dünnen Proben aus ‘e 
ergab zu „=112 cem1-+4%. 


II. Herstellung der Schichten 


Die Aluminium-Schichten wurden durch 4 
dampfen von 99,99% reinem Aluminium (Ei 
E. Merck) hergestellt. Als Verdampfer diente 
zylindrische Wolframwendel von 12mm Länge 
wickelt mit 8 Windungen auf einen Kern von 4 
Durchmesser, Drahtstärke 0,8 mm. Das Alumiı 
wurde in schmalen Streifen in die Wendel gelegt, 
Teil auch als kleine Reiterchen auf die Windt 
gehängt. Zur Verdampfung von Aluminium-Mer 
von mehr als 100 mg wurden die Wendeln auf € 
30 mm gestreckt. Die Wendeln wurden vor dei 
nutzung im Hochvakuum ausgeglüht, anschlie 
gewogen, mit bekannter Aluminium-Menge besch 
und in die Klauen der Heizstromzuführung (We 
achse horizontal) eingespannt. Vertikal über dem) 
dampfer wurden die Schichtträger im Abstand 
175 und 200 mm gehaltert (Abb. 5a). 

Die Schichtträger waren Quader aus dem Glas] 
mit den Maßen 10 x 10 x 3mm3 und 20 x20x5 
Die bedampfte Fläche war optisch poliert mit 
Ebenheit von 4/10 (grüne Hg-Linie) über die ges 
Fläche. Die Geometrie der Anordnung beding 
Abnahme der Schichtdicke zum Rand hin 
maximal 3% bei den großen, 1% bei den I 
Schichtträgern. Will man die Schichtdicke au 
verdampften Menge berechnen, so kann mai 
diesen Bedingungen einfach die Vertikaldistanz 
ger— Wendel benutzen. 


d 
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je zu bedampfende Fläche wurde durch Rasier- 
Pnstreifen teilweise abgedeckt, um Kanten für 
essung der Schichtdicke nach dem Tolansky- 
hren zu erhalten. Durch einen Topfmagneten 
en die Streifen gegen die Glasoberfläche gezogen 
5b). Die Säuberung der Schichtträger erfolgte 
I Waschen mit Seife, Spülen in destilliertem 
er und Reinigen mit Alkohol. Bei wiederholter 
Hendung eines Trägers wurden die Aluminium- 
}hten mit H,O, abgelöst. 

‘or dem eigentlichen Bedampfungsvorgang wur- 
Junter Abdeckung durch eine Blende Verdampfer 
ÜVerdampfungsgut einige Minuten in schwacher 
tlut gehalten. Die Bedampfung selbst erfolgte 
t einer Aufdampfgeschwindigkeit von mehr als 
sec”! bei einem Totaldruck im Rezipienten von 
7 2.105 (maximal 3 - 10-°) Torr. Nach der Be- 
wofung wurde die benutzte Wendel rückgewogen. 


[| Bestimmung der Dicke und des Brechungsindex 
mit Röntgenstrahlinterferenzen 


a) Das Verfahren 


jur Bestimmung der Schichtdicke mit Röntgen- 
linterferenzen wurde die von den Autoren [14] auf 
irgente Strahlung übertragene Kiessigsche Me- 
e verwendet. Die benutzte Versuchsanordnung 
pricht der in [14] angegebenen; man hat mit ihr 
Vorteil, die für eine Schichtdickenbestimmung 
derliche Interferenzaufnahme in etwa 45 min 
ellen zu können (Zeit vom Belüften der Auf- 
"pfapparatur bis zum Ende der Belichtungszeit). 
&urch läßt sich z.B. der Einfluß der sich bei Alu- 
jium-Schichten in Luft bildenden Oxydhaut vor 
während der Aufnahme gering halten (vgl. 
chn. IV d), außerdem ist es möglich, von jeder 
icht zur Kontrolle mehrere Interferenzaufnahmen 
lich kurz hintereinander zu gewinnen. Die Aus- 
tung der Aufnahme — Ermittlung der Winkellage 
Extrema als Funktion der Interferenzordnung und 
echnung von Schichtdicke und Brechungsindex — 
ebenfalls in [14] angegeben. 
Für die Aufnahmetechnik hat es sich als vorteil- 
t erwiesen, bis zu drei hintereinandergelegte Filme 
chzeitig zu belichten. Die Interferenzextrema 
tlagern sich dem zunächst steilen, dann flacher 
denden Abfall des Reflexionsvermögens an der 
nze der Totalreflexion. Dies bedingt die Regi- 
erung großer Schwärzungsunterschiede: Die Ex- 
na bei großen Einfallsglanzwinkeln erfordern hohe 
ichtungszeiten, bei denen dann aber die dem steilen 
fall überlagerten Extrema stark überbelichtet und 
er Umständen nicht mehr aufgelöst werden. Durch 
- Hintereinanderlegen der Filme erhält man wegen 
Absorption der Strahlung in den Filmen Auf- 
imen verschiedener Schwärzung, so daß auf den 
wächer belichteten Filmen die ersten Extrema gut 
gewertet werden können. 
Die auf dem Film auszumessenden Projektionen 
Spiegelkante fallen in den Bereich maximaler 
\wärzung. Die Kantenunschärfe des Films wächst 
r mit zunehmender Schwärzungsdifferenz und führt 
einer systematischen Verschiebung der Kanten in 
ug auf die Extrema. Die für die Ausmessung ge- 


| 
i 


hete Schwärzung liegt dann vor, wenn die Un-. 


ärfe des Films kleiner bleibt als die durch die 
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endliche Größe des Brennflecks bedingte geometrische 
Unschärfe. Dies läßt sich bei Verwendung hinterein- 
andergelegter Filme stets erreichen. 

Für die eindeutige Zuordnung der Interferenz- 
extrema ist es von Vorteil, die ersten Ordnungen mit- 
zuverwenden. Bei alleiniger Verwendung von höheren 
Ordnungen wird in einem mit der Ordnung zunehmen- 
den Maße die Festlegung unsicher. Dies sieht man z.B. 
bei dem in [14] angegebenen graphischen Verfahren: 
Die hohen Interferenzordnungen allein zeigen auch bei 
falscher Zuordnung den für richtige Zuordnung ge- 
forderten linearen Verlauf. Der Aufnahmeabstand 
muß also so groß gewählt werden, daß auch bei dicken 
Schichten mit eng benachbarten Extrema der Abstand 
zweier Interferenzstreifen größer wird als die Film- 
unschärfe. Bei der hier verwendeten Aufnahmeent- 
fernung von 2 m und Perutz Per X-Röntgenfilm konn- 
ten die ersten Extrema bei Schichten bis zu 3000 Ä 
aufgelöst werden. Hieraus ergab sich die obere Dicken- 
grenze der untersuchten Aluminium-Schichten. 

Will man aus einer Interferenz-Aufnahme die 
Schichtdicke bestimmen, ohne den Brechungsindex 
zu kennen, so benötigt man die Winkellage von minde- 
stens vier Interferenzextrema (vgl. Abschn. IVb und 
Abb. 6); kann man den Brechungsindex als bekannt 
voraussetzen, so reduziert sich diese Zahl auf zwei. 
Da der Abstand der Interferenzstreifen mit abnehmen- 
der Schichtdicke wächst, bedeutet das Erfüllen dieser 
Forderungen die Erfassung eines weiteren Winkel- 
bereiches, für den wegen des niedrigen Reflexions- 
vermögens erhöhte Belichtungszeiten erforderlich 
werden. Ferner bedeutet dies bei Erzeugung der 
Interferenzen im divergenten Licht die Verwendung 
immer längerer Spiegel. 

Bei dem Verfahren gehört zu jedem Reflexions- 
winkel ein bestimmter Spiegelbereich; sollen bei 
Reflexionswinkeln von einigen 10°” rad Abweichungen 
durch die Unebenheit des Spiegels im Großen kleiner 
als 1% bleiben, so muß die Ebenheit der Spiegelfläche 
besser als A/5 (grüne Hg-Linie) pro cm Spiegellänge 
sein. Auf die Einhaltung dieser Toleranz ist auch beim 
Aufkitten bzw. Einspannen der Spiegel zu achten. Die 
Abweichungen von der gerichteten Reflexion durch 
die Mikrorauhigkeit der Oberfläche liegen ebenfalls 
unter 1% der Winkel. 

Bei der verwendeten Anordnung ergab sich für die 
Bestimmung von Brechungsindex und Dicke der 
Aluminium-Schichten aus dem Gesagten eine untere 
Grenze der Dicke bei 400 Ä. 


b) Die Röntgenschichtdicke 
Die Ergebnisse der Messungen an den Aluminium- 
Schichten sind in der Tabelle 1 zusammengestellt. Die 
Tabelle enthält die mit Röntgenstrahlinterferenzen 
gemessenen Schichtdicken d; mit Fehlerangabe!. Die 
zufälligen Fehler Ad, ergeben sich aus der Ausgleichs- 
rechnung für den Zusammenhang von Interferenz- 
ordnung und Einfallsglanzwinkelnach der Kiessigschen 
Schichtdickenformel 
m-A=2dYR — 28,. (7) 
Hierin steht m mit der Ordnung der Interferenz n in 
2n-+l 
2 


1 Die weiteren Angaben, wie Massendicke und Tolansky- 
Dicke, werden in den entsprechenden Abschnitten diskutiert. 


dem Zusammenhang m = ‚ wenn 6, <ö, ist. 


Zeitschr 
angewandt 
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ie Fehl tell lso den Grad der Approximation Tabelle 1. Meßwerte und Fehler für Röntgendicke dp, N 
a5 nn ee, Be ae Hat a kein an- dicke dr, Tolansky-Dicke d und Dekremeni d, des Bradug 
an e tere: di index der Aluminium-Aufdampf-Schichten. n ist die Or 
deres Kriterium für die richtige Zuordnung — die Re aaa, Oo ND DER EmIgGES 1 
Ordnung des 1. beobachteten Extremums! findet 
man in Tabelle 1 —, so kann man sie dadurch fin- 
den, daß man die Zuordnung mit dem Minimalfehler 


Tolansky-Dicke 
drL 


Kan- 
in Ad; aufsucht (vgl. Abb. 5 in [14]). Der aus der te II 
Ausgleichsrechnung folgende Fehler Ad, ist jedoch 
kein sicheres Maß für die Genauigkeit der Schicht- 1 
dicke, da er auch bei genauester Kenntnis der „ 
Winkel nicht auf Null absinken kann. Das erkennt 
man deutlich in Abb. 6: Die aus der strengen Rech- 3a 
nung folgenden Werte für die Winkel liegen nicht auf 
der Geraden nach der Kiessigschen Schichtdicken- sb \ 
formel, vielmehr sind die Minima zu größeren, die 4 
730 5 
64 
6b 
E7 
v2. 497 
a 7 509 7 |0,5| 511 (unsicher) 519 | 16,89 % 
| 8 694 8 |0,5l 642 — 658 | 16,84 | 0, 
Er) = 
850 
L g 738 8 10,5) 817 er) 706 | 16,84 | 0, 
Zn 10 740 6 10,5) 819 826 783 | 16,60 | 0, 
Y E a ı |zs | 6|[o5l ea] -— — [16,93 | 0, 
Abb. 6. Winkell od s der Airy-S t hneten Ext : 
ER Eesti vorbei SE ankktan. ee Ordnungen a leere 12a | 805 3 10,51 985 866 — [17,370 
2n+1 : Io REN a Er en B 
(m — a . Bei quadratischer Auftragung von i, und m ordnen sich 12b 827 3 0,5 1000 333 - kt 17,27 0, 
die Extrema (Kreise) um Geraden, die mit den Kiessigschen Geraden zu- = - — 
30 n \er: i "di P : n Q 2 
rt en ee 
Schicht. Zahlenwerte wie in Abb.1. Die ausgemessenen Extrema sind Sr ae | u 
durch Kreuze gekennzeichnet 13 [1026 5 |0,5| 1067 1058 1030 | 17,16 | 0, 
; 3% 3 n 
3 ; : i i 14 1045 4 [0,5] 1233 — 973 | 16,92 | ©, 
Maxima zu kleineren Winkeln verschoben. Die Ab- | ae 4 en ö # 
weichungen sind für alle Ordnungen von etwa gleicher 15 [1058 2 |0,5| 1068 | 1060 1012 | 16,70 | ©, 
absoluter Größe, so daß keine Veranlassung besteht, E | B. 
die niedrigen Ordnungen bei der Auswertung wegzu- ai 12 2 23 ae 7: 
lassen. Um diesen Sachverhalt zu erfassen, wurde für ı7 |2008 | — Jı5]| — 2049 | 2023 | 16,82 | - 
drei Schichten die Winkellage der Extrema dem streng ;5 4 
berechneten Reflexionsvermögen entnommen und 18° 2034 | — 2 im 2005 2 205: B 
! Bei Schichten mit einer Dicke von weniger als 500 Ä 19 [2264 3 11,5] 2330 2392 I, % 
wurde ein scharf ausgebildetes, kontrastreiches Minimum der R u. | i 
Schwärzung unterhalb des Grenzwinkels der Totalreflexion N =, A 0 EB 
beobachtet. Der zugehörige Einfallsglanzwinkel i, liegt für ’ F ale nd | 
alle ausgemessenen "Schichten (Nr. 1—7 der Tabelle 1) bei 21 [2875 Br a ee 0 2829 2740 [16,95 | © 
3,99 - 10°? rad +0,5% (= 0,970), eine Abhängigkeit von der \ Ss 
Dicke ist nicht zu erkennen. Man könnte vermuten, daß dieses Systemati- Ad, n\ y 
Minimum beim optischen Gangunterschied Null auftritt. Er- scher Fehler 45% Adr=+15 oz = 
weitert man die Kiessigsche Schichtdickenformel durch Be- = +0,5% =, 


rücksichtigung der Absorption in der Schicht und der Phasen- ’ 
sprünge bei Reflexion und Brechung, so hat zwar im oszillie- diese wie Meßdaten ausgewertet. Es ergaben sich 
renden Glied der Cosinus für x©=0,933 ein Minimum, der in Tabelle 2 zusammengestellten Werte. 


Faktor des Cosinus nimmt jedoch so stark ab, daß die Aus- : : : 
bildung eines Extremums im Reflexionsvermögen verhindert Die Tabelle zeigt, daß eine Auswertung da 


wird. Auch die strenge Berechnung des Reflexionsvermögens rechneten Winkel nach dem Ausgleichsverfal 
lieferte kein Minimum (vgl. Abb. 4). — Die Herstellung der unter Anwendung der Kiessigschen Schichtdick 
verschiedenen Aufnahmen bedingt notwendig geometrische formel Ergebnisse liefert, die innerhalb der Feh 


Anderungen des Versuchsaufbaus. Hierbei erwies sich die Lage . Y 
des beobachteten „nullten‘“ Minimums als unabhängig von grenzen des Ausgleichsverfahrens mit den der Bext 


der Winkellage des Spiegels und von der Lage der einzigen Nung zugrunde gelegten Werten übereinstimmen. 
im Strahlengang befindlichen Blende sowie der Röntgenlicht- Ausgleichsgerade für die berechneten Winkel und 


quelle in bezug auf die Spiegel. Verschiedene Schichtträger d de j höri iessiosche Ger 
(jedoch aus gleichem Material) wie auch verschiedenes Alter ee 


er 
der untersuchten Schichten hatten ebenfalls keinen Einfluß 0 e, (m?) zB, Formel Ms fallen also zusamn 
auf die Lage des Minimums. Eine Deutung des Minimums Dies wird durch die etwa sy mmetrischen Verse 


steht bisher aus, bungen der Maxima und Minima verständlich; für 


=} 2. Ergebnisse der Ausgleichsrechmung für die Lage der 
Extrema als Funktion der Ordnung 


Ergebnisse der Ausgleichsrechnung 


mit berechneten Winkeln mit gemessenen Winkeln 


ad] | 25, - 10° 


| 
) +7,0/16,92-23,5 IE 
B 16,92] 425,7£9,7 16,96+1,0 | 418,9-+5,3|17,05-+0,45 
5 116,92]1047,4--3,3 16,91 0,10 1045,0+4,2|16,9240,14 


eichsrechnung sollte man daher insbesondere bei 
»n Schichten möglichst eine gleiche Anzahl von 
a und Minima verwenden. Die in Tabelle 2 
@tebenen Werte von d und 2ö,, die aus gemessenen 

eln nach (7) berechnet wurden, haben Fehler 
ter Größe, denn die Meßpunkte ordnen sich um 
iessigsche Gerade wie die streng berechneten 
mat. Die annähernde Symmetrie der Abweichun- 
edingt eine größere Sicherheit der Werte für 
htdicke und Brechungsindex als die Fehler der 
Seichsrechnung angeben, wie auch die Werte aus- 


an in die Berechnung jedes einzelnen Winkels 
Chen, führen hier Meßfehler zu systematischen Ab- 
nungen aller Winkel und damit der Schichtdicke 
es Brechungsindex. Die Abschätzung des mög- 
systematischen Fehlers ergibt, daß die Schicht- 
 d; um 0,5% zu klein und der Brechungsindex 
% zu groß bestimmt werden kann. Die Geometrie 
nordnung ist so gewählt, daß Fehler der geometri- 
Daten — z.B. der Aufnahmeentfernung — 
’ı die zufälligen Fehler in der Auswertung der 
ema vernachlässigt werden können. 
sei zeitlich kurz aufeinanderfolgenden Wieder- 
Ingsaufnahmen mit verschiedenen Winkelstellun- 
‘des Spiegels wurde innerhalb der Fehlergrenzen 
oduzierbarkeit gefunden. Messungen an ver- 
denen Stellen einer Schicht auf einem Träger von 
‚20 mm? ergaben eine Abnahme der Dicke von 
Rand der Schicht zum anderen, die mit der 
der Geometrie der Bedampfung zu erwartenden 
übereinstimmt (vgl. Tabelle 1, Massendicke und 
gendicke der Schicht 12a, b, c). Messungen an 
r gleichen Bedingungen gleichzeitig hergestellten 
chten lieferten innerhalb der Fehlergrenzen über- 
immende Werte (Schichten 1 und 3a; Schichten 5 
6a). 


c) Der Brechungsindex 


Jie gemessenen Werte für das Dekrement des 
'hungsindex ö, (Tabelle 1) zeigen keine Abhängig- 
von der Schichtdicke. Aus der Abb. 7, die die 
entuale Abweichung der Einzelmessungen von 
verallgemeinerten Mittelwert ö, =8,47 - 10°® aller 
ungen darstellt, geht die Schwankung der Einzel- 
e um den Mittelwert hervor. Im allgemeinen liegt 
Abweichung innerhalb des Fehlers der Ausgleichs- 
nung, der durch einen vertikalen Strich an dem 


Die gute Übereinstimmung der Meßwerte mit der be- 
jeten Winkellage der Extrema sieht man auch in Abb. 4, 
T die gemessenen Winkel durch Vertikalstriche angegeben 
Die mittlere Abweichung beträgt z. B. bei der 1045 Ä- 
ht 0,5%, bei der 418,9 Ä-Schicht 1,5% (die Extrema sind 
tzterer breit und daher nicht so genau auszumessen). 
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Meßpunkt angedeutet ist. Das Herausfallen einiger 
Meßpunkte kann nur durch Eigenschaften der be- 
treffenden Schicht erklärt werden. Man muß anneh- 
men, daß geringe Änderungen der Aufdampfbedin- 
gungen verschiedene ö-Werte der Schichten bedingen, 
die jedoch maximal um +2,5% vom Mittelwert ab- 
weichen. Unter den 23 untersuchten Schichten wies 
nur ein gleichzeitig unter den üblichen Bedingungen 
bedampftes Schichtpaar eine größere Abweichung 
auf. Die ö-Werte beider Schichten bestimmten sich 
innerhalb- der Fehlergrenzen übereinstimmend zu 
(9,10+0,10) - 10% und (8,95 +0,14) - 10%. Bei der 
Mittelwertbildung wurden diese beiden Schichten 
nicht berücksichtigt, sie sind in Tabelle 1 nicht ent- 
halten. 

Der Fehler des verallgemeinerten Mittelwertes 
6, =8,47 - 10°% beträgt 0,01 - 10%. Da jedoch, wie im 
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Abb. 7. Prozentuale Abweichung des Dekrements ö, des Brechungsindex 

von Aluminium-Aufdampf-Schichten vom verallgemeinerten Mittelwert 

aller Messungen. Eine Abhängigkeit der Abweichung von der mit Röntgen- 

strahlen gemessenen Dicke dz der Schichten ist nicht zu erkennen. Die 

Länge der vertikalen Striche an den Meßpunkten gibt den Fehler der Aus- 
gleichsrechnung an 


Abschnitt IV b) diskutiert, die Einzelwerte syste- 
matisch bis zu 1% zu groß gemessen werden können, 
ist als Ergebnis der Messungen der korrigierte und mit 
einem größeren Fehler versehene Wert 


ön= (8,43 4 0,04) - 10°%; 


da 5) me 
u (3,56 + 0,02) - 1010 cm 
für 

Acux,,,, —1,5386 Ä 


anzugeben. 

Nach der Lorentzschen Dispersionsformel beträgt 
6/22 für das kompakte Aluminium (o=2,699 g - em”®) 
3,51 - 1010 cm”. Der experimentell gefundene Wert 
liegt also um 1,3% über diesem Wert, der Meßfehler 
beträgt jedoch nur 0,5%. 

Aus den Ergebnissen kann man schließen, daß 
sich in dem untersuchten Schichtdickenbereich die 
Aluminium-Aufdampfschichten gegenüber Röntgen- 
strahlen wie das kompakte Material verhalten. Ins- 
besondere stimmen daher die Dichten überein. Nach 
Messungen der elektrischen Leitfähigkeit an aufge- 
dampften Aluminium-Schichten von A. BOETTCHER 
und G. Hass [17] ist dieses Verhalten zu erwarten. 
Man muß jedoch beachten, daß nach WALKEN- 
HORST [8] die Dichte nur dann von der Aufdampf- 
geschwindigkeit unabhängig ist und mit der des 
kompakten Materials übereinstimmt, wenn diese etwa 
10 Ä - see”! überschreitet. 
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B. Davıs und C.M. Stack [18] finden am kompak- 
ten Material nach der Prismenmethode innerhalb der 
Fehlergrenze, die mit + 2,4% angegeben wird, Über- 
einstimmung mit dem Wert der Lorentzschen Dis- 
persionsformel. Die Bestimmung des Brechungsindex 
aus dem Grenzwinkel der Totalreflexion an einer 
1320 Ä dicken Aluminium-Schicht liefert bei L.M. Rıe- 
SER [10] einen um 5% zu großen Wert, den er durch 
das Auftreten einer Aluminiumoxydschicht zu erklä- 
ren sucht. R.W. HEnDrick [9] findet nach der gleichen 
Methode Werte, die für zwei Schichten (390 und 716 Ä) 
um 1% zu klein und für eine Schicht von 2500 Ä 4% 
zu groß sind. Messungen des Brechungsindex nach 
dem hier angewendeten Verfahren liegen für Alumi- 
nium nicht vor, jedoch wurden andere Materialien 
(Cu, Ni und Ag) untersucht. Die Autoren [1], [4], [5] 
finden Übereinstimmung der gemessenen Werte mit 
den berechneten unter der Annahme geringerer Dichte 
der Schichten (bis 25%), die zum Teil durch unab- 
hängige Dichtebestimmungen experimentell nachge- 
wiesen wurden. H. GIEROK [19] beobachtete normale 
Dichte an Ag-Schichten, die durch Kathodenzerstäu- 
bung gewonnen waren. 


d) Genauigkeitsgrenzen des Verfahrens 


Die zur Berechnung des Reflexionsvermögens ge- 
machte Annahme ebener Grenzflächen der Schicht 
wird durch die Messungen gerechtfertigt, denn wie aus 
Abb. 6 hervorgeht, passen sich die Meßpunkte nicht 
nur einer Geraden an, sondern zeigen auch die zu er- 
wartenden etwa symmetrischen Abweichungen: Ver- 
schiebung der Minima zu größeren, der Maxima zu 
kleineren Winkeln. Die Anwendung der Kiessigschen 
Schichtdiekenformel liefert für Aluminium Schicht- 
dicke und Brechungsindex mit einer Genauigkeit, die 
aus Tabelle 2 hervorgeht, wenn nur die Winkellage 
der Extrema genügend genau gemessen wird. Letzte- 
res vorausgesetzt, liegt die Fehlergrenze des Verfahrens 
bei etwa 6Ä für Dicken >250 A, sie sinkt mit wach- 
sender Dicke und liegt für 1000 Ä sehon bei 3Ä. Die 
erreichbare Genauigkeit der ö-Bestimmungen liegt bei 
einigen Promille. Die benutzte Meßanordnung schöpft 
die Genauigkeit des Verfahrens etwa aus. 

Die Berechnungen wurden mit einem Schichtträger 
durchgeführt, dessen ö-Wert ö, kleiner als der der 
Schicht ö, ist. M.A. BrocHin [20] hebt hervor, daß 
man die intensivsten und deutlichsten Interferenz- 
bilder erhält, wenn umgekehrt 6,>ö, gewählt wird. 
Die Durchrechnung dieses Falles zeigt jedoch, daß 
unter Umständen die Ausbildung einzelner Inter- 
ferenzextrema unterdrückt wird [6] und der hohe 
Reflexionsanteil der Unterlage unübersichtliche Ver- 
schiebungen der Extrema hervorruft, 


e) Der Einfluß der Aluminiumoxyd-Schicht 


Bekanntlich bildet sich in atmosphärischer Luft 
auf Aluminium eine Oxydschicht. Nach A. BOETTCHER 
und G. Hass [17] wächst diese bei Zimmertemperatur 
anfänglich sehr schnell, erreicht unter Abbau von 5 Ä 
Aluminium eine Dicke von 10Ä nach etwa einer 
Stunde und nähert sich dann langsam einer Grenz- 
dicke von etwa 45 Ä nach 2 Monaten. Um den Ein- 
fluß der Oxydschicht auf die Messung der Schicht- 
dicke und des Brechungsindex von Aluminium abzu- 
schätzen, wurde die Lage der Extrema einer Doppel- 
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schicht (Al+Al,0,) in der Kiessigschen N: 
berechnet und daraus Dicke und Brechungsind 
der üblichen Auswertung ermittelt. Dabei e 
daß das Verfahren die Gesamtschichtdicke inne) 
der Fehlergrenzen richtig liefert. Jedoch tritt ein) 
der Oxydschichtdicke wachsende Abweichung 
ö-Wertes vom Wert des reinen Aluminiums® 
Unter den vorliegenden Meßbedingungen ist die € 
schichtdicke kleiner als 10 Ä. Die Abschätzung 
daß bei einer 400 Ä-Schicht mit 10 Ä Oxyd ö um 
2% zu groß erhalten wird; der systematische F 
nimmt mit wachsender Al-Dicke ab und 
1000 Ä unterhalb 1%. Orientierende Versuche 
das Wachsen der Oxydschicht zeigen sollten, brac 
kein eindeutiges Ergebnis. Hierzu wurden 2 Sch‘ 
paare bedampft (1. Paar: Schichten 3 und 1; 2/F 
Schichten 6 und 5; vgl. Tabelle 1), von denen 
Schichten 3 und 6 sofort (innerhalb einer Stunde)‘ 
gemessen wurden (in Tabelle 1 mit a gekennzeich‘ 
Die parallel bedampften Schichten 1 und 5 wu 
4 Wochen im Exsikkator unter Vakuum gehalten 
zusammen mit den inzwischen an atmosphäris 
Luft gealterten Schichten (in der Tabelle 1 mit r 
kennzeichnet) ausgemessen. Die Messungen an’ 
nicht gealterten Schichten (3a und 1; 6a und 
liefern innerhalb der Fehlergrenzen die zu erwartl 
Übereinstimmung. Die Messungen an den gealte 
Schichten ergeben zwar größere Dicken, jedoch ist 
Zunahme (3b: 25Ä; 6b: 4Ä) stark er 
und könnte unter Umständen auf den Meßfe 
rückzuführen sein, der bei der Dicke der gealie 
Schichten im Mittel bei +7Ä liegt. 

Wenn ein Einfluß der Aluminiumoxyd- Schicht 
die Messung des Brechungsindex vorhanden ist, 
er mit wachsender Schichtdicke geringer werden, 
eine Dickenabhängigkeit des Brechungsindex 
täuschen. Ein systematischer Gang mit der Schi 
dicke wurde aber nicht beobachtet, wie auch bei‘ 
Alterungsversuch keine systematische Änderung 
Brechunigsindex festgestellt werden konnte. 


V. Die Massendicke f 


Das häufig verwendete Verfahren, die Dicke 
Aufdampfschicht aus der verdampften Masse zu 
rechnen, setzt Annahmen über die Verdampfw 
charakteristik des Verdampfers voraus, außerdem 
die Dichte o der Schicht bekannt sein. Da bei 
vorliegenden Messungen von den Bedampfungsd 
unabhängige Schichtdickenbestimmungen mit R 
genstrahlen durchgeführt wurden, kann ein Vergl 
der gemessenen und der aus der verdampften Meng 
berechneten Dicke vorgenommen werden. Die 
fachste Annahme einer punktförmigen Verdampft 
quelle — wobei sich die Massendicke d» für 
gebene Anordnung zu 


M . 
4:0: R? 


de = 


bestimmt (R: Abstand Quelle— Schicht) — fü 
systematischen Abweichungen: Die Massendick: 
sind stets kleiner als die Röntgendicken d;. 
Die zum Verdampfen benutzte zylindrische 
del legt es nahe, die Quelle als linienhaft anzun! 
Die von L. HorLLanD [21] angegebenen Forme 
eine linienhafte Quelle können für die benutzt 


j 
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N \ 
hung vereinfacht werden. Es ergibt sich für die 


sendicke d, der linienhaften Quelle 


M 
Anach dieser Beziehung errechneten Massendicken 
aen zwar im Vergleich zu d, (vgl. Tabelle 1), 
en jedoch kaum systematische Abweichungen. 
} Streuung der Schichtdicken kann nicht auf unter- 
‘edliche Dichte der Schichten zurückgeführt wer- 


Bedampfungsabstand erwies. Der Fehler des 
stienten M/R?, der mit +5% angesetzt werden 
PB, erklärt allein noch nicht die bei einigen Schichten 
retenden Abweichungen zu kleineren Dicken. Da 


ir bei vereinzelten Bedampfungen die Wendel durch 


> 


0 ur [74 
M („32 
—— 7 (1A 
zz (WA) 


„8. Massendicke d von Aufdampf-Schichten als Funktion des Quotienten 
ss (M: verdampfte Menge mit der Dichte o; R: Abstand des Trägers 


Verdampfer). Für eine punktförmige Quelle liegen die Massendicken 
der gestrichelten Geraden, für eine linienhafte Quelle dagegen auf der 
‚durchgezogenen. Die Meßpunkte werden durch letztere am besten 

| approximiert 


> Aluminium nicht gleichmäßig benetzt wurde, 
Imehr das Aluminium sich zu Tropfen zusammen- 
y ist eine Abweichung zur punktförmigen Quelle 

tändlich. In Abb. 8 sind die nach (8a) und (Sb) 
echneten Massendicken dp und d, als Funktion von 


BR eingetragen; sie stellen sich als Geraden mit 
ü Steigungen bzw. dar. Die Meßpunkte d; 


rden durch die Gerade für die linienhafte Quelle 
ı besten approximiert. Zum gleichen Ergebnis 
daß sich nämlich bei der Verdampfung von Al die 
olframwendel näherungsweise wie eine linienhafte 
ielle (thin straight wire source) verhält — kommen 


ch L. HorLLann und W. STECKELMACHER [22]. 


VI. Die Tolansky-Dicke 


Nach der Untersuchung mit Röntgenstrahlen 
rden die Schichten im Hochvakuum mit einer etwa 
90 Ä dicken Silberschicht bedampft zur Schicht- 
'kenmessung nach dem von $. ToLANSKY [7] ange- 
benen Verfahren mit Vielstrahlinterferenzen. Die 
gebnisse dieser vergleichenden Messungen sind in 
belle1 als Tolansky-Dicken d, angegeben. Die 
ter Kante I angeführten Werte sind durch Aus- 


ssen der mit der Rasierklinge erzeugten Stufe - 


eiler Übergang) gewonnen, während die unter 


Kante II angeführten Werte an der durch den Rah- 
men der Spiegelhalterung erzeugten Stufe (Halb- 
schattenübergang) ausgemessen wurden. Der ange- 
führte Fehler Ad, von +15Ä folgt aus der Reprodu- 
zierbarkeit der Kantenhöhe auf verschiedenen Inter- 
ferenzaufnahmen; aus der Mittelung über die ver- 
schiedenen Interferenzordnungen einer Aufnahme er- 
gaben sich dagegen nur Fehler von etwa 5Ä. 


Wie man aus der Darstellung der Tolansky-Dicke 
(Kante I) als Funktion der Röntgendicke (Abb. 9) 
sieht, liegen die Meßpunkte mit wenigen Ausnahmen 
oberhalb der gestrichelt eingezeichneten Geraden 
dy=dx. Die berechnete Ausgleichsgerade (durch- 
gezogen) zeigt eine Verschiebung der Tolansky-Dicke 
gegen die Röntgendicke. Diese Parallelverschiebung 
ist statistisch gesichert, wie die aus der Ausgleichs- 
rechnung bestimmten Werte für die Steigung und den 
Ordinatenabschnitt zeigen: 


Steigung: 1,004 + 0,012; Abschnitt: (48,6 + 15) Ä. 
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Abb. 9. Tolansky-Dicke dz als Funktion der Röntgendicke dx. Die Aus- 

gleichsgerade für die Meßpunkte (durchgezogen) zeigt die systematische 

Abweichung der Tolansky-Dicke von im Mittel 50 Ä gegenüber der Röntgen- 
dicke. Die Gerade dy = dk ist gestrichelt eingezeichnet 


Da die Röntgendicke der Aluminium-Schichten un- 
mittelbar nach ihrer Herstellung bestimmt wurde, die 
Bedampfung mit Silber für das Tolansky-Verfahren 
jedoch erst nach einigen Wochen erfolgte, ist eine 
Dickenzunahme von 20 Ä durch Ausbilden der Oxyd- 
schicht zu erwarten. Diese Zunahme reicht jedoch 
zur Erklärung der auftretenden mittleren Abweichung 
nicht aus. Der auffällige systematische Unterschied 
der an den Kanten I und II gemessenen Dicken legt 
die Vermutung nahe, daß bei dem Tolansky-Verfahren 
durch die Bedampfung mit Silber bedingte systemati- 
sche Fehler auftreten. 


Zusammenfassung 


Das Reflexionsvermögen von Aluminium-Schich- 
ten verschiedener Dicke (250 Ä, 418,9 Ä und 1045 Ä) 
auf einem Glasträger wird unter Berücksichtigung der 
Absorption in Schicht und Träger für streifenden Ein- 
fall von Röntgenstrahlen (A—=1,54 Ä) aus der Airy- 
Summe numerisch berechnet. Die hierzu benötigten 
Fresnel-Koeffizienten werden nach Betrag und Phase 
angegeben. Die Auswertung der Winkellage der be- 
rechneten Extrema des Reflexionsvermögens nach der 
Kiessigschen Schichtdickenformel liefert Ergebnisse, . 
die innerhalb der Fehlergrenzen des Ausgleichsver- 
fahrens mit den der Berechnung zugrunde gelegten 


Daten der Schicht übereinstimmen. Dies beweist die 
Anwendbarkeit dieser Näherungsformel für die unter- 
suchten Schichten. Ferner folgen hieraus Angaben 
über die Genauigkeit, mit der Schichtdicken- und 
Brechungsindexbestimmungen durch Röntgenstrahl- 
interferenzen gemacht werden können. 

Dicke und Brechungsindex von Aluminium-Auf- 
dampf-Schichten werden in einem Bereich von 400 bis 
3000 Ä nach dem von den Autoren auf divergente 
Röntgenstrahlen übertragenen Interferenzverfahren 
ausgemessen. Der Brechungsindex erweist sich als 
unabhängig von der Schichtdicke und liegt bei einer 
Fehlergrenze des Mittelwertes von 0,5% um 1,3% über 
dem nach der Lorentzschen Dispersionsformel für das 
kompakte Aluminium berechneten Wert. 

Der Vergleich der mit Röntgenstrahlen gemessenen 
Dicke mit dem aus der verdampften Menge berech- 
neten Wert zeigt, daß sich die zum Verdampfen be- 
nutzten zylindrischen Wendeln wie eine linienhafte 
Quelle verhalten. 

Die Messung der Schichtdicke nach dem Tolansky- 
Verfahren ergibt im gesamten Bereich eine statistisch 
gesicherte Abweichung von im Mittel 50 Ä gegenüber 
der Röntgendicke. 


Für die Ermöglichung dieser Arbeit und für för- 
dernde Kritik sind wir Herrn Professor Dr. H. LAssEn 
zu großem Dank verpflichtet. Herrn Dipl.-Ing. 
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H. Horzs, der uns große Hilfe bei der Programmier 


der elektronischen Rechnungen leistete, und Frö 
C. NEIDER, die die vielen Tischrechnungen sorg 
durchführte, danken wir an dieser Stelle herzlich. 
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Magnetische Werkstoffe mit Perminvareffekt 


Teil IV. Perminvar- und Magnetfeldtemperungseffekt im Zusammenhang mit der bei Ferriten 
auftretenden Nachwirkung durch Elektronendiffusion 


Von ALBRECHT v. KıEnLin 
Mit 4 Textabbildungen 
(Eingegangen am 1. September 1958) 


a) Einleitung 

In vorausgegangenen Veröffentlichungen [1, 2] ist 
über den Perminvareffekt berichtet worden, den 
kobalthaltige und — schwächer ausgeprägt — auch 
kobaltfreie Ferrite mit überstöchiometrischem Sauer- 
stoffgehalt aufweisen. Der Perminvarzustand stellt 
sich bei diesen Ferriten während der langsamen Ab- 
kühlung durch Jonendiffusion ein. 

In der vorliegenden Arbeit wird nun näher auf 
einen Perminvar- und Magnetfeldtemperungseffekt ein- 
gegangen, der an Manganferriten beobachtet wurde und 
auf eine Hlektronendiffusion zurückzuführen ist. 

Bekanntlich [3, 4] zeigen manche Ferrite, in denen 
die Ionen eines Metalls in verschiedenen Wertigkeits- 
stufen vorkommen, eine stark von der Temperatur 
und der Frequenz abhängige magnetische und me- 
chanische Nachwirkung, die eine parallele Erschei- 
nung zu der an kohlenstoffhaltigem «-Eisen beobach- 
teten Nachwirkung darstellt. Letztere ist dadurch 
bedingt, daß eine auf Zwischengitterplätzen bestehen- 
de, anisotrope Kohlenstoffeinlagerung [5], welche die 
spontane Magnetisierung stabilisiert [6], sich durch 
Diffusion den Magnetisierungsvorgängen angleicht 
[5, 6]. Entsprechend beruht die an den Ferriten be- 


obachtete Nachwirkung auch auf einem Diffusio 
vorgang. Bei diesem Vorgang handelt es sich um eil 
Austausch von Valenzelektronen, der dazu führt, € 
sich die verschiedenwertigen Ionen anisotrop zu 
Richtung der spontanen Magnetisierung vertei 
[3, 4]. 

Im folgenden wird über den Perminvareffekt \ 
Ferriten berichtet, der im Zusammenhang mit d 
Einfrieren der Elektronen-Diffusionsnachwirkv 
steht. Es wird sich dabei wiederum eine Parall 
zum Verhalten des kohlenstoffhaltigen «-Eisens 
geben, das eingeschnürte Hystereseschleifen aufwe 
wenn man es auf eine Temperatur abkühlt, bei der 
anisotrope — den entmagnetisierten Zustand stab 
sierende — Verteilung des Kohlenstoffes eingefro) 
ist [7]. 


b) Perminvareffekt im Zusammenhang 
mit einer Nachwirkung durch Blektronendiffusion 


Für eine vorgegebene Meßfrequenz liegt das Re 
xationsmaximum in den Temperaturkurven des V 
lustfaktors bei einer um so höheren Temperatur, 
höher die Aktivierungsenergie des Diffusionsvorg: 
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2, der die Nachwirkung bedingt [3, 4]. Die Aus- 
hiz.B. in dem Gebiet oberhalb der Temperatur der 
sven Luft Einfriereffekte zu finden, ist somit um 
Ößer, je höher die Aktivierungsenergie der Elek- 
nndiffusion ist. Hier bieten sich die mangan- 
In! Manganferrite an. Der Nachwirkungsvorgang, 
ıı diesen Stoffen beobachtet und auf einen Elek- 
aaustausch verschiedenwertiger Manganionen 
ik geführt wurde [4], hat die relativ hohe Aktivie- 
‘energie von 0,3 bis 0,5 eV. 

intersucht wurden zwei Proben der Zusammen- 
öng Mn, ‚Fe, ;O, und Co, „Mn, ‚Fe, ;O,. Überein- 
nend mit dem Befund an Stoffen ähnlicher Zu- 
iiensetzung [4], zeigt der kobaltfreie und ebenso 
‚obalthaltige Stoff die für die Diffusionsnachwir- 
ö typischen Maxima in den Temperaturkurven 
‘/erlustfaktors und eine Aufspaltung der Permea- 
tskurven nach der Frequenz (s. Abb. 1). In dem 
tyusschließlich untersuchten Frequenzbereich von 
| 200 kHz wird die Temperaturabhängigkeit des 


wirkungsvorganges durch das Exponentialgesetz 
R exp(#/kT) beschrieben. Die Aktivierungs- 
ie BE und die Zeitkonstante Tr, wurden aus der 
Deraturlage der Relaxationsmaxima bestimmt. 
idie kobaltfreie Probe ergab sich: E=0,48 eV; 
i 1.1073 sec, für die kobalthaltige: E=0,49 eV; 
+2 - 1023 sec. 

‚us Abb. 2 kann entnommen werden, daß ebenso 
‘beim Einfrieren der Kohlenstoffdiffusion auch 
‘ Einfrieren der Elektronendiffusion ein Permin- 
fekt auftritt. Beide Proben zeigen, auf die Tempe- 


H=1,2 0e 
u 1 


2,4 0e 


Pıir 


definierte Feldstärke H, größer als H,, so ist die Ein- 
schnürung verschwunden (s. rechtes Bild in der oberen 
Zeile von Abb. 2). 
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Abb.1. Verlustfaktor tan ö und Permeabilität « von zwei Ferritproben der 

Zusammensetzung Mn,,‚Fe,,O, und Co,,sMn;,‚Fe,,O,, bei verschiedenen 

Frequenzen in Abhängigkeit von der Temperatur gemessen. Spitzenfeld- 
stärke 3 mOe; --------- tan ö; 4; fm Meßfrequenz 


Die durch den Perminvareffekt bedingte relative 
Einschnürung der Hystereseschleife ist, bei gleicher 
Spitzeninduktion verglichen, beim kobalthaltigen 


4,2 Oe 


3 De 


H = 20 0e 


40 0e 


70 0e 


Abb. 2. Hystereseschleife der kobaltfreien und kobalthaltigen Manganferrit-Probe, bei verschiedener Spitzenfeldstärke H aufgenommen. 
Meßtemperatur —180° C; Meßfrequenz 50 Hz 


? der flüssigen Luft abgekühlt, mit zunehmender 
steuerungsfeldstärke zunächst eine strichförmige 
tereseschleife?. Oberhalb der Öffnungsfeldstärke H, 
'n sich auf diesem Strich zwei gegeneinander ver- 
bene Hystereseflächen auf, deren Breite 2H, mit 
hmender Aussteuerung wächst. Wird die so 


Als „manganreich‘‘ werden hier Ferrite bezeichnet, in 
ı — bezogen auf den Metallionengehalt — der Anteil 
Wanganionen mehr als !/, beträgt. 

Die Schleifen wurden oszillographisch aufgenommen. 
requenz; 50 Hz. 


Kern größer als beim kobaltfreien (s. Abb. 2). Als 
Maß für die Einschnürung kann dabei die Zahl 


H 


e=-? —1 genommen werden. Wie sich aus der 


Neelschen Theorie der Diffusionsnachwirkung [6] ab- 
leiten läßt, wird jedoch das Ausmaß der zu dem Per- 
minvareffekt führenden Stabilisierung der Blochwände 
BoHp 
I; 
kuumpermeabilität; w,, unrelaxierte Anfangspermea- 
bilität; I, Sättigungsmagnetisierung) erfaßt als durch 


sinnvoller durch die Zahl o =(u,,— 1) (u, Va- 


Zeitschrift, 
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ein Einfluß auf die Gestalt der Hystereseschleife zu 
zeichnen ist, scheint somit das zugesetzte Kobalt 
den Betrag von E und 7, kaum ändert, auch ke 
nennenswerten Einfluß auf das Ausmaß der $t: 


die Zahl e, welche die nicht unmittelbar mit der Stabili- 
sierung zusammenhängende Größe H, enthält. Die 
Zahl o aber ist bei den zwei Kernen nahezu gleich (an 
dem kobaltfreien Material wurde bei —180°C ge- 


t{=1min 10 min 60 min 120 min 


Abb. 3. Hystereseschleife der Probe mit der Zusammensetzung Co,,Mn;,‚ Fe,,sO,, bei verschiedener Einwirkungsdauer t des Meßfeldes aufgenor 
Meßtemperatur —180° C; H=70 Oe; Vorbehandlung: Bei 20° C entmagnetisiert; auf —180° C abgeschreckt; 20 Std bei —180° € feldfrei gelager 


er 


— 180° © 


— 100° C 
“ JE nr 
i s FR 
H=100e 20 0e 40 0e 
Abb. 4. Feldstärkeabhängicekeit der Hystereseschleife, an der kobalthaltigen Probe bei verschiedenen Temperaturen aufgenommen 
messen: 4, —=1,5 Oe; u,,—=10 und am kobalthaltigen: sierung zu haben. Es ist denkbar, daß im vorliege 


H,=32 Oe; u,,—=1,5; durch den Kobaltzusatz wird 
I,(—180°C) um 5% gesteigert). Dieses Ergebnis 


Fall der Kobaltzusatz nur ein Ansteigen der Kri 
energie und damit verbunden ein Abfallen vo 


deckt sich mit dem Befund, daß die Höhe der Maxima 
in den Temperaturkurven des Verlustfaktors bei den 


zwei Proben etwa die gleiche ist (s. Abb.1)!. Obwohl 
es: Bei gleicher Höhe der Maxima ist der Quotient 


(Hr — Hur)/kr gleich (zw, relaxierte Anfangspermeabilität). 
Dieser Quotient gibt auch ein Maß für die Stabilisierung [6]. 


und w,,, bewirkt, wobei sich am Verhältnis u, „/14, I 
ändert. Dieses Ergebnis steht im Gegensatz zu 
Befund an eisenreichen Ferriten (mit Permit 
effekt bei Raumtemperatur), bei denen o um ein 
faches gesteigert werden kann, wenn man dem N 
rial in geringen Mengen Kobalt zusetzt [2]. Die u 
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iche Wirkung des Kobalts ist vermutlich darauf 
jxzuführen, daß die Kobaltionen im Fall der Sta- 
rung durch Ionendiffusion auch diffundieren und 
m eine bestehende Nahordnung mit einbauen, 
ınd sie im Fall der Stabilisierung durch Elek- 
diffusion statistisch verteilt bleiben. 


m agnetfeldtemperungseffekt im Zusammenhang 
mit der Diffusionsnachwirkung 


ı Abb. 3 ist an dem kobalthaltigen Material ge- 
ı daß eine längere Einwirkung des bei — 180° C 
‚Messen der Hystereseschleife angelegten Wechsel- 


(Spitzenfeldstärke H =70 Oe>H,) dazu führt, 
die Perminvarschleife in eine Rechteckschleife 
eht. Dieser Magnetfeldtemperungseffekt weist 
u hin, daß die Diffusion, die den Perminvareffekt 
sacht, bei —180° C noch nicht vollständig ein- 
üiren ist. Es ist somit eine Abweichung von dem 
angegebenen Exponentialgesetz! zu verzeichnen, 
& dem die Diffusion, die zur Nachwirkung und 
ach unserer Annahme — auch zum Perminvar- 
et führt, bei —180° C vollständig eingefroren sein 
ibe (T_1s0c 10! sec). Es überrascht nicht, daß 
solche Abweichung besteht, denn es ist bekannt, 
(die elektrische Leitfähigkeit von Halbleitern in 
thiedenen Temperaturgebieten von verschiedenen 
anismen bestimmt werden kann, insbesondere 
‚ wenn die Halbleiter, wie die vorliegenden Ferrite, 
iarund von Verunreinigungen und unvollkommener 
sinterung Störstellen enthalten?. 


Der unter dem Einfluß des Meßfeldes stattfindende 
roang der Perminvarschleife in eine Rechteck- 
ife spielt sich bei — 180° C innerhalb von Stunden 
‚Bei —100°C geht der gleiche Vorgang — ent- 
» der höheren Temperatur — in Bruchteilen 
? Sekunde vonstatten, so daß er gerade noch auf 
. Bildschirm des Oszillographen beobachtet werden 
n®, 

nm Abb.4 ist die Feldstärkeabhängigkeit der 
tereseschleife der kobalthaltigen Probe für vier 
chiedene Temperaturen wiedergegeben. Vor der 
nahme der Schleifen wurde die bei Raumtempe- 
r entmagnetisierte und 20 Stdn bei Meßtemperatur 
gerte Probe jeweils I min einem Wechselfeld mit 


Spitzenfeldstärke 7 =70 0e ausgesetzt. Ent- 
chend der Vorbehandlung liegt bei —180° C eine 
ninvarschleife vor. In der zweiten Zeile von Abb.4 
lie Rechteckschleife wiedergegeben, die sich unter 
wirkung des Meßfeldes bei der Temperatur von 
0°C fast augenblicklich ausbildet. Der Einfluß 


Man kann allerdings nicht ohne weiteres den Nach- 
ungsvorgang mit der Magnetfeldtemperung vergleichen, 
_ das Feld, bei dem die Nachwirkung gemessen wurde 
:3mOe), ist sehr schwach im Vergleich zu dem Feld, das 
end der Magnetfeldtemperung auf die Probe einwirkte 
:70 Oe). 

Es gelang nicht, den Temperaturverlauf des spezifischen 
rstandes an den vorliegenden Proben zu bestimmen, da 
[essung durch das Auftreten von Kornoberflächeneffekten 
Ischt wurde. 

Anmerkung bei der Korrektur. Ein ebenso rasch, aber 
öherer Temperatur (Raumtemperatur) ablaufender Über- 
der Perminvarschleife in die Rechteckschleife wurde von 
HEL und Sıxrus [8] an einem kobalthaltigen Nickel- 
-Ferrit beobachtet. 


der magnetischen Nachwirkung auf die Gestalt der 
mit 50 Hz durchlaufenen Schleife müßte sich im Tem- 
peraturgebiet um — 50°C am stärksten bemerkbar 
machen, denn dort liegt nach obigem Exponential- 
gesetz das Maximum der mit einer Frequenz von 50Hz 
gemessenen Temperaturkurve des Verlustfaktors. 
Die in der dritten Zeile von Abb. 4 wiedergegebenen 
Schleifen entsprechen tatsächlich annähernd der Über- 
lagerung einer Rechteckschleife mit einer Ellipse. Bei 
Raumtemperatur ist die Zeitkonstante des Nach- 
wirkungsvorgangs so kurz, daß die Stabilisierung sich 
unverzögert den mit 50 Hz gesteuerten Magnetisie- 
rungsvorgängen angleicht und deshalb nicht mehr 
nach außen in Erscheinung tritt. Entsprechend wur- 
den bei 20°C normale Hystereseschleifen beobachtet 
(s. Abb. 4). 

Zu bemerken ist noch, daß im Temperaturgebiet 
zwischen etwa —100 und — 50° C unstetige Magnet- 
feldtemperungseffekte auftreten. Wenn man die 
Spitzenfeldstärke langsam steigert, beobachtet man 
sprunghafte Erhöhungen der Maximalinduktion und 
sich ebenfalls sprunghaft verlagernde Absätze auf den 
Flanken der Hystereseschleifen. Eine ähnliche Er- 
scheinung wurde von PIERRoT [9] an Nickel-Kupfer- 
Ferriten beobachtet und von ihm als ‚„Heuschrecken- 
effekt‘‘ bezeichnet. 


Zusammenfassung 


An zwei Ferritproben der Zusammensetzung 
Mn, „Fe,,,;0, und Co, „Mn; „Fe,,;O,, die im Bereich 
der Raumtemperatur eine stark von der Frequenz 
und der Temperatur abhängige magnetische Nach- 
wirkung zeigen, werden bei der Temperatur der 
flüssigen Luft eingeschnürte Hystereseschleifen be- 
obachtet. 

Dieser Perminvareffekt wird auf das Einfrieren der 


zur Nachwirkung führenden Diffusion — ein Elek- 
tronenaustausch verschiedenwertiger Manganionen — 
zurückgeführt. 


Im Temperaturgebiet zwischen —180°C und 
— 50° C ist eine Temperung im Magnetfeld wirksam. 
Bei etwa —100° C bildet sich — allein unter Einwir- 
kung des Meßfeldes — eine ausgeprägte Rechteck- 
schleife in Sekundenbruchteilen aus. 


Herrn Dr. M. Kornerzkı danke ich für wertvolle 
Hinweise und Diskussionen. 
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Hochdruckuntersuchungen IV: 
Das Viskositäts-Druckverhalten hoehmolekularer Substanzen 


Von E. Kuss 
Mit 16 Textabbildungen 
(Eingegangen am 19. September 1958) 


Einleitung 


In einer früheren Arbeit [1] wurden Viskositäts- 
Druck-Isothermen niedermolekularer Substanzen bis 
2000 Atm untersucht. Die exponentiell mit dem 
Druck ansteigende Viskosität dieser Substanzen ist 
bei 2000 Atm je nach der geometrischen Gestalt des 
Moleküls 2 bis 10mal größer als bei Atmosphären- 
druck. Änderungen der Kettenlänge, das Einbringen 
bestimmter funktioneller Gruppen (z.B. von Halo- 
genen oder von OH-Gruppen) und das Vorhandensein 
von Verzweigungen oder Ringgruppen machen sich im 
Viskositäts-Druckkoeffizienten: 


Sup) nn 
OR | op N 


in charakteristischer Weise bemerkbar. 

Von anderer Größenordnung ist die Viskositäts- 
Druckabhängiskeit bei den technisch wichtigen Mine- 
ralölen. Durch 2000 Atm wird hier die Viskosität um 
den Faktor 30 bis 1000 und mehr vergrößert. 

Die durch den Druck bewirkte Änderung der Vis- 
kosität um gegebenenfalls 3 Zehnerpotenzen ist für die 
technische Anwendung bedeutsam, ihre Ursachen 
sind aber wegen der Kompliziertheit des Vielkompo- 
nentensystems und wegen der unbekannten Struktur 
seiner Komponenten nur schwer zu erkennen. In der 
vorliegenden Arbeit sollen deshalb zunächst chemisch 
einheitliche Modellsubstanzen untersucht werden, 
wobei schrittweise zu immer höheren Molekular- 
gewichten übergegangen werden soll. 

Bei der Auswertung der Meßergebnisse wird man 
wieder die Beziehung: 


n= (exp (E/RT) 


verwenden, die aus verschiedenartigen theoretischen 
Ansätzen (GUZMAN, WARD, ANDRADE, EyRrIng [2]) 
abgeleitet werden kann. 

Nach der am häufigsten angewandten Löcher- 
theorie von Eyrıng springen Moleküle gelegentlich 
von ihren Kristallgitterplätzen in benachbarte Leer- 
stellen, von einer Gleichgewichtslage also über einen 
Potentialberg hinweg zu einer anderen. Die hierzu 
erforderliche und im Boltzman-Faktor auftretende 
Energie E wird als Aktivierungsenergie des viskosen 
Flusses bezeichnet. — Auch der Faktor C läßt sich 
quantitativ aus der Löchertheorie ableiten. Unter 
Voraussetzungen, die bei U. Rost [3] ausführlich dis- 
kutiert sind, ergibt sich die stark vereinfachte Bezie- 
hung: 1 

_ 109.109 ET} gRr 
viu, 


worin V das Molvolumen, U, die latente Verdamp- 
fungswärme, M das Molekulargewicht und 7 die 
Temperatur ist. 
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Von besonderem Interesse ist nun: 

1. Die Temperaturabhängigkeit der Viskosität. 
Bereich zwischen 20 und 80°C wird die Vis 
durch den Faktor T! der Formel um rund 32% 
größert. Dem wirkt die Änderung von V? entge; 
Da die Viskosität bei 80°C bei niederviskosen & 
stanzen wenigstens um den Faktor 2, bei hochviske 
um den Faktor 10 und mehr kleiner ist als bei 20 
muß für die T-Abhängigkeit der Viskosität im wes 
lichen der Exponentialfaktor maßgebend sein. 
Faktor C kann also in erster Näherung als tempera 
unabhängig angesehen werden. 

Vernachlässigt man auch die Temperaturabhän 
keit von Z, so erhält man: 

&(lnn) (Inn) 

B=-R(zum)... oder auch BR 

2. Die Druckabhängigkeit der Viskosität. Hier: 
die Bedingungen noch wesentlich klarer und ü 
sichtlicher. Da die geringfügige Änderung von P# 
oben erwähnte starke Druckabhängigkeit der Visk 
tät nicht erklären kann, muß diese ebenfalls : 
schließlich durch den Exponentialfaktor der ob; 
Beziehung bedingt sein. C kann also auch als dr 
unabhängig angesehen werden. Aus der Definiti 
gleichung für « ergibt sich dann: 


WERE 
SEAN ee m 

Durch die letzten beiden Beziehungen bekon 
man die Möglichkeit, den Temperatur- und Dr 
koeffizienten der Viskosität in sehr anschauli 
Weise zu deuten: 

Der Temperaturkoeffizient d(Inn)/dT ist ein ] 
für die Aktivierungsenergie, die bei der Verschieb 
der Moleküle gegeneinander aufgebracht werden n 
Bei den vorliegenden hohen Packungsdichten 
flüssigen Zustand wird nun ein betrachtetes Mol 
nur dann an den anderen vorbeibewegt werden | 
nen, wenn das Volumen in seiner Umgebung wähı 
des Sprunges lokal um einen Betrag AV aufgewe 
wird. 

Die Aktivierungsenergie E wäre danach die ge 
den Innendruck zu leistende Arbeit Z=p; AV. 

Zu höheren Temperaturen nimmt sowohl AV 
auch p; — entsprechend der größer werdenden M 
külabstände bzw. der Verringerung der zwisel 
molekularen Kräfte — ab. 

Der Druckkoeffizient x gibt dagegen die Ändern 
der Aktivierungsenergie mit dem Druck an. 

Bei vorhandenem Außendruck p ist die Volun 
aufweitung gegen p;-+p vorzunehmen. Der Ini 
druck p, nimmt nun bei Flüssigkeiten in den er: 
2000 Atm normalerweise nur wenig (um etwa 10 
15%), bei weiterer Druckerhöhung dann aber ı 
stark ab. 
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‚etzt man im Bereich bis zu 2000 Atm p, als kon- 
A; an, so bekommt man «RT=AYV. Der Visko- 
s-Druckkoeffizient ist also ein direktes Maß für 
olumenaufweitung AV, die in vielen Fällen ein 
el bis ein Viertel des Molekülvolumens beträgt [9]. 
Jbereinstimmung mit den experimentellen Be- 
en folgt ferner aus dem einfachen Bild, daß 
» der Viskositäts-Druckkoeffizient « bei sperrigen, 
erfach verzweigten Molekülen stets besonders groß 


») für das Viskositäts-Druckverhalten von Ge- 
ihen die Komponente mit dem kleineren Druck- 
izienten besonders maßgebend ist. 
| enau genommen wird AV unter Druck — wegen 
Übereits erfolgten Komprimierung der Substanz — 
l dings stets etwas größer sein als bei Atmosphären- 
ick. Berücksichtist man diese Druckabhängigkeit 
AV, so tritt in der obigen Beziehung zu AV ein 
atzglied hinzu, das den thermischen Druck und die 
npressibilität enthält. Aus der meist starken Ab- 
Ame der Kompressibilität mit wachsendem Außen- 
i k könnte dann die meist konkave Krümmungder 
hermen im Inn — p-Diagramm (geringe Abnahme 
© « mit wachsendem Außendruck) erklärt werden. 
# usnahmen von diesem Verhalten wurden bisher 
| bei vielverzweigten Molekülen mit Ringgruppen 
/den Seitenketten (z.B. Tetrakresylsilikat [11]) 
unden. Hierbei könnte vielleicht ein anomaler 
lauf der Kompressibilität oder aber eine Bevor- 
ung bestimmter Stellungen der Ringgruppen bei 
aeren Drucken eine Rolle spielen. 


| I. Apparatives 


Die Messungen wurden mit einer bereits beschrie- 
en Apparatur [4] durchgeführt, die nach dem 
igelfall- (HOEPPLER) Prinzip arbeitet und bequem zu 
lienen ist. 

Um Fehler durch die Anlaufstrecke zu vermeiden, 
d die Fallgeschwindigkeit nicht wie üblich mit ein- 
jauten Endkontakten [5] sondern durch induktive 
sistrierung im mittleren Teil der Fallstrecke be- 
nmt. Um das lästige Kippen der Druckapparatur 
l die dadurch bedingten Fehler zu vermeiden, wird 
Fallkugel bei feststehender Apparatur magnetisch 
der in die Anfangsstellung zurückgebracht. 

Zur Registrierung wurde neben dem früher be- 
riebenen Gerät mit abgestimmtem Gitter- und 
odenkreis [4] ein neuentwickeltes Thyratrongerät 
wandt, das einfach und billig im Aufbau ist. Es 
giert weniger empfindlich auf äußere Störungen 
l liefert trotz kleiner Steuerleistung so große Aus- 
jgsströme, daß es ohne weiteres zur Auslösung von 
ppuhren und Registriergeräten eingesetzt werden 
ın. 

Die Schaltung des Gerätes ist in Abb. 1 wieder- 
eben. Die für die Registrierung um das Fallrohr 
sten Spulen (etwa 2000 Windungen bei 5 mm Spu- 
höhe) liegen in einem Zweig einer Wechselstrom- 
cke, die mit einem Umformer oder einem Meß- 
ımer mit 1000 Hz betrieben wird. Die bei Eintritt 
Fallkörpers in die Spule sich ändernde Brücken- 
nnung wird über einen Transformator an Kathode 
| Gitter eines Thyratrons gelegt. Das Thyratron 
det dann, sobald die überlagerte Wechselspan- 
issamplitude (1000 Hz) die negative Sperrspan-. 
ıg am Gitter nur einmal momentan genügend weit 


herabsetzt. Das nun gezündete Thyratron reagiert 
bekannterweise dann nicht mehr auf weitere Gitter- 
spannungsänderungen, es bleibt zunächst dauernd 
gezündet. 

An der Anode des Thyratrons liegt technische 
Wechselspannung von 50 Hz. Das Thyratron löscht 
nun in der negativen Halbwelle der technischen 
Wechselspannung, um in der nächsten Periode jeweils 
neu zu zünden, solange sich der Fallkörper in der 
Spule befindet. Die Abtastung geschieht so 50mal pro 
Sekunde, und im Anodenkreis des Thyratrons erhält 
man einen gleichgerichteten Wechselstrom von meh- 
reren Ampere, der die Meßfrequenz von 1000 Hz prak- 
tisch nicht mehr enthält. Dieser Wechselstrom be- 
tätigt über einen Wechselstrommagneten und eine 
Hebelvorrichtung die eingebaute Stoppuhr. 


Abb.1. 


Schaltung des Thyratron-Registriergerätes 


Auch das Erreichen eines Niveaus oder die Stel- 
lung eines Schwimmkörpers kann so direkt zur Be- 
tätigung von Regelmotoren und Registriereinrichtun- 
gen verwandt werden. 


II. Messungen an Chlorparaffinen 
Von den längerkettigen Molekülen wurden zu- 
nächst Chlorparaffine untersucht, die aus Kogasin I 


Tabellel. Dichte und Viskosität der Kogasine und ihrer 


Chlorderivate bew Normaldruck 
(Chlorgehalt in Gewichtsprozenten) 


°C | a#lg em”?] d;[g cm”®] nleP] | d}[g cm”?] nleP] 
Kogasin I Chlorparaffin 40% | Chlorparaffin 52% 
20 | 0,7453 | 1,258 | 1,1150 | 99,10 | 1,2777 | 4530 
25 | 0,7417 | 1,157 | 1,1110 | 72,40 | 1,2735 | 2570 
30 | 0,7380 | 1,064 | 1,1071 | 54,50 | 1,2693 | 1485 
40 | 0,7307 | 0,913 | 1,0991 | 31,70 | 1,2609 | 556,5 
50 | 0,7234 | 0,794 | 1,0911 | 20,40 | 1,2524 | 234,0 
60 | 0,7160 | 0,693 | 1,0830 | 13,93 | 1,2439 | 120,0 
70 | 0,7086 0,614 | 1,0749 9,81 1,2353 67,2 
80 | 0,7010 | 0,549 | 1,0669 7,31 | 1,2266 40,7 
Kogasin II Ohlorparaffin 60% | Chlorparaffin 70% 
20 | 0,7668 | 2,630 | 1,3880 | 104300 — — 
25 | 0,7633 | 2,355 | 1,3836 | 44080 | 1,5639 — 
30 | 0,7598 2,120 1,3792 19830 | 1,5585 | 336000 
40 | 0,7528 1,738 1,3704 5310| 1,5476 | 43300 
50 | 0,7458 1,461 1,3615 1681 | 1,5367 9020 
60 | 0,7389 1,243 1,3524 623 | 1,5258 2520 
70 | 0,7319 1,075 | 1,3432 267 | 1,5150 338 
so | 0,7249 | 0,938 | 1,3340 138 | 1,5043 330 


bzw. Kogasin II — d.h. gradkettigen Kohlenwasser- 
stoffen mit durchschnittlich 12 bzw. 14 C-Atomen im 
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Molekül — hergestellt worden waren. Den Chemischen 
Werken Hüls und Herrn Dr. FRANKE bin ich für die 
Herstellung und Überlassung der Substanzen zu 
großem Dank verpflichtet. 

Bei der bis zu hohen Konzentrationen durchge- 
führten Chlorierung wird nach AsınGgeEr [6] das Chlor 
sehr gleichmäßig an allen möglichen Stellen im Mole- 
kül eingebaut, lediglich die Cl-Endstellungen besitzen 
eine etwas geringere Wahrscheinlichkeit. 

In Tabelle l sind die bei Atmosphärendruck ge- 
messenen Dichten und Viskositäten der Substanzen, 


20 
logy+7 
120 


Kogasın I 
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angewandte Ph 


In Abb.5 sind die aus den Steigungen der! 
thermen berechneten Druckkoeffizienten « für 25, 
60 und 80°C als Funktion des Chlorgehaltes da 
stellt. « wächst stärker als quadratisch ja sogar stär! 
als exponentiell an. Zum ersten Male erreichen } 
einer chemisch-definierten Substanz die Druckko 
zienten Werte, die bis in den Bereich der Mine 
hineinreichen und diesen sogar vollständig überdeck‘ 

Bei näherer Betrachtung wird man davon ausgel 
daß rund 15 Gew-% Chlor erforderlich sind, 
durchschnittlich jedes Kogasin-Molekül mit ein 


Chlorgparaffin 40% 
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Abb. 4. Das Viskositäts-Druckverhalten von Chloroparaffinen mit 60 und 
70 Gew-% Chlor 


die unter anderem auch als Zusätze zu Schneidölen 
Verwendung finden, zusammengestellt. 

Die Dichte steigt erwartungsgemäß mit wachsen- 
dem Chlorgehalt gleichmäßig an, die Viskosität — be- 
sonders das Viskositäts-Druckverhalten — weist da- 
gegen Besonderheiten auf, wie aus den Abb. 2—4 
zu ersehen ist. 

Bei den Kogasinen (Abb. 2) verlaufen die Viskosi- 
täts-Druckisothermen annähernd parallel mit einer 
schwachen Krümmung zur p-Achse hin. Ein wachsen- 
der Chlorgehalt (Abb. 3) macht sich in den Steigungen 
der Isothermen zunächst nur wenig bemerkbar. 

Von etwa 40 Gew-% an wird jedoch die Steigung 
der Isothermen stark beeinflußt. Bei weiterer Er- 
höhung des Chlorgehaltes wächst « schnell an und 
wird stark temperaturabhängig, wie das Auseinander- 
spreizen der Isothermen bei hohem Chlorgehalt 
(Abb. 4) zeigt. 
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Abb. 3. Das Viskositäts-Druckverhalten von Chlorparaflir 
mit 40 und 52 Gew-% Chlor 
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Druckkoeffizient und Aktivierungsenergie der a 
Abhängigkeit vom Cl-Gehalt 


Abb. 5. 


Cl-Atom zu versehen. In dem niedrigen Bereich zı 
schen 0 und 15% Cl hat man es also mit einzelne 
vorwiegend monochlorierten Molekülen zu tun, d 
in Kohlenwasserstoff (Kogasin II) gelöst sind. 

Um durchschnittlich 2 Cl-Atome im Molekül ! 
haben, wären rund 26,5 Gew-% Chlor, für 3 Cl-Ator 
im Molekül (C,,H,,01;) rund 35% Cl erforderlich. B 
zu dieser Grenze ist der Viskositäts-Druckkoeffizie 
nun relativ klein, vermutlich, weil sich die Cl-Aton 
während des viskosen Flusses noch durch Drehung d 
Moleküls gegenseitig ausweichen können. 

Mit weiter wachsender Anzahl von Cl-Atomen i 
Molekül wird diese Ausweichmöglichkeit natürli 
stark eingeschränkt. Die Druckkoeffizienten der Vi 
kosität steigen dann stark an, und sie werden au 
stark temperaturabhängig, da die Möglichkeit ein 
gegenseitigen Ausweichens direkt durch die Temp 
raturbewegung bedingt ist. 
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ieses Ergebnis erinnert an die frühere Feststel- 
N daß der Viskositäts-Druckkoeffizient erst durch 


'en auftretenden Erscheinung zusätzlich hinzu, 
lurch den Einbau einer größeren Zahl von Chlor- 
en schon das Molekül als solches starrer wird. 
170%ige Chlorparaffin z.B. hat die Zusammen- 
Eng Cu.H,,Ch>, es besitzt bei 14 Kohlenstoff- 
en also bereits 12 Cl-Atome. 
'emische. Um den sterischen Einfluß noch in 
er Weise zu prüfen, wurden schließlich Gemische 
N 70%igem Chlorparaffin (70 Gew-% Cl) und 
m Kogasin II hergestellt. Eine Mischung z.B. im 
)erhältnis 1:1 gibt ein Produkt mit 52 Gew-% 
jr. Im Gegensatz zu dem oben untersuchten 
gen Chlorparaffin mit 6 Cl-Atomen im Molekül 
tält diese Substanz dann nebeneinander im Mi- 
N gsverhältnis 1:1 Moleküle mit null und mit 
. Cl-Atomen. 
Abb. 6 sind zunächst die experimentell bestimm- 
@Molrefraktionen der oben untersuchten direkt 
ierten Produkte und der durch Mischung herge- 
ten Produkte zusammen mit den theoretisch aus 
Jementen berechneten Werten dargestellt. Man 
daß die Werte der drei Gruppen — trotz er- 


n der Normalviskosität machen sich die struktu- 
n Unterschiede dagegen außerordentlich stark 
‘erkbar. Wie aus Tabelle2 zu entnehmen ist, 
Be cheiden sich die Viskositäten bei 25° um mehr 


ie Tabelle 2 


3 | x | 25 %a5 * 10° 
K iger 1 Mas [CR] |Ikeal/Mol]| [atm!] 
! | | 
rparaffin 52% . . 1,2735 | 2570 1912 =2:68 
isch aus Chlor- | | 
raffın 70 und | | 
gasin. Insgesamt | | 
5 Ule 1,2323 104,7 | 13,9 | 2,66 


ine Zehnerpotenz. Charakteristische Unterschiede 
sen auch die Aktivierungsenergien auf, während 
Druckkoeffizienten x innerhalb der Meßgenauig- 
; vollkommen übereinstimmen. 

Auswertung. Bei quantitativen Auswertungen 
t nun bekanntlich die sehr verschieden starke 
aperaturabhängiskeit von « bei den einzelnen 
istanzen. Bei Ölen versuchte man deshalb, « in 
»n temperaturabhängigen und einen temperatur- 
‚bhängigen Anteil aufzuspalten [7] und das Viskosi- 
-Druckverhalten dann durch die zwei so gewonne- 
' Konstanten zu charakterisieren. 

Nach der oben dargestellten einfachen Vorstellung 
nleitung) liegt es dagegen nahe, den Druckkoeffi- 
ıten «x und die Aktivierungsenergie miteinander zu 
sleichen, um den Einfluß von p; und AV getrennt 
ssen zu können. Die Chlorparaffine sind hierfür 
z besonders geeignet, da beide Größen in Abhän- 
zeit vom Chlorgehalt den extrem weiten Bereich 
‚ niedermolekularen Substanzen bis zu schweren 
jeralölen überstreichen. 

Aus Abb. 5 ist zu ersehen, daß «x und E in ganz 
loger Weise von dem Chlorgehalt abhängen. Beide 
1. f. angew. Physik. Bd. 10 


Größen zeigen eine stärkere Änderung erst oberhalb 
40 Gew-% Chlor. «& steigt bis zur höchsten Chlor- 
konzentration dann auf das etwa Fünffache, E auf das 
Achtfache des Anfangswertes. 

Die starke Änderung von AV mit wachsendem 
Chlorgehalt kann man sich anschaulich leicht an Hand 


der Molekülmodelle nach STUART-BRIEGLEB ver- 
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Abb.6. Errechnete und gemessene spezifische Refraktion von Chlor- 


paraffinen sowie von Mischungen aus Chlorparaffin (70% Cl) und Paraffin 


ständlich machen (Abb. 7). Sie beruht auf dem — im 
Vergleich zu Wasserstoff — sehr großen Wirkungs- 
radius des Chloratoms. Berechnet man AV zahlen- 


Abb. 7. Molekülmodelle nach STUART-BRIEGLEB. Unten: Modell des reinen 
Kohlenwasserstoffes. Oben: Modell des 70%igen Chlorparaffins 
(70 Gew-% Cl) 


mäßig aus dem Druckkoeffizienten, so bekommt man 
bei Angabe sämtlicher Größen in cm?/Mol: 


ehe AAN 
sogasın SI = 360 iD 
av 100 1 


Y 1 0/ 
Chlorparaffin 70% eg 
Um ein viskoses Fließen zu ermöglichen, müßte also 
bei Kogasin das Volumen lokal um !/,, bei dem sper- 
rigen, 70%igem Chlorparaffin dagegen um !/, aufge- 
weitet werden. 

Aufschlußreich scheint ferner der Quotient «/E 
zu sein. Er gibt die relative Änderung der Aktivie- 
rungsenergie mit dem Druck an und müßte umgekehrt 


. proportional zum Innendruck sein. Die Werte sind in 


Tabelle 3 wiedergegeben. 
38 
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&so - 10° 


&a5 + 10° | Ex | 
[fatm] 


[fatm-] | [kcal/Mol] | 


KOCHEN ee 0,95 3,82 0,88 
Chlorparaffin 15,37% . . 1,14 4,755 | 0,97 
Chlorparaffin 40,00% . . BRZeT, 10,56 1,46 
Chlorparaffin 52,00% . . 2,68 19,70 2,16 
Chlorparaffin 60,00% . . .ı 381 | 29,14 2,92 
Chlorparaffin 70,00% . . . | _ _ 4,52 


1. Es zeigt sich, daß bei einer gegebenen Substanz 
a/E fast unabhängig von der Temperatur ist. 

2. Als Funktion der Konzentration durchlaufen 
die Werte bei etwa 56 Gew-% Cl (das sind 7 Cl-Atome 
pro Molekül) ein Minimum. 

3. Die aus den Meßwerten berechneten Innen- 
drucke liegen zwischen 6000 Atm (Kogasin) und 13000 
Atm (Chlorparaffin 70%). Eine direkte Kontrolle 
dieser Werte ist leider noch nicht möglich, da die 
pvT-Daten dieser Substanzen zur Zeit noch nicht ge- 
messen sind. Dagegen lassen sich an bekannten ein- 
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Abb.8. Das Viskositäts-Druckverhalten des Dimethyl- und Diäthyl- 


Esters der Cyclohexylmalonsäure 


fachen Substanzen derartige Rechnungen zur Kon- 
trolle durchführen. Für Benzol findet man z.B. bei 
Zimmertemperatur: 
& = 0,8. 10° (atm) 
E = 2,43 (kcal/Mol) 
RT =0,6 (kcal/Mol) 


E rR 


während in der Literatur, aus pv T-Daten berechnet, 
ein Innendruck von 4050 Atm angegeben wird. 

Bei anderen Substanzen liegen die aus dem Druck- 
koeffizienten berechneten Werte meist um 30% höher 
als die der Literatur entnommenen Innendrucke. Es 
ist jedoch zu berücksichtigen, daß den Werten keine 
große Genauigkeit zugeschrieben werden kann und 
daß sich bei einigen Substanzen auch Assoziations- 
erscheinungen störend bemerkbar machen können. 
Die Abschätzung zeigt aber immerhin, daß man der 
Größenordnung nach zu richtigen Resultaten kommt. 


III. Messungen an Cyelohexyl-Malonsäure-Di-Estern 


Als Nächstes sollte an einer schon höhermoleku- 
laren Reihe festgestellt werden, ob noch der charak- 
teristische Einfluß der Kettenlänge und die früher 
gefundene Abhängigkeit von Verzweigungen und von 
der Größe eingebauter Ringgruppen vorhanden ist. 

Da Naphthensäuren vielfach im Erdöl enthalten 
sind, gingen wir von einem Naphthensäurederivat aus. 


[keal/Mol] | 


| 
N nl I Ren («/E)m- 10: («Ei 


(&/E)ss - 10° 
latm] [kcal/Mol] 


3,48 0,82 3,29 
4,11 0,93 4,02 
8,32 1,31 7,54 
15,72 1,82 12,65 
22,22 2,41 17,65 
29,60 3,75 23,73 


Es wurden Cyelohexylmalonsäure-Di-Ester un 
sucht, die im Institut. für Erdölforschung von @. F 
pas [8] und F. BoBERG synthetisiert worden war 

Die bei Atmosphärendruck gemessenen Dich 
und Viskositäten sind aus Tabelle 4, die Brechur 
indizes und Molrefraktionen aus den ersten Spal 
der Tabelle 5 zu ersehen. 

Die experimentell gefundenen Molrefraktio 
stimmen demnach gut mit den theoretisch berechne 
Werten überein. Allerdings zeigte es sich bald, 
sie ebenso wie die mit dem Perkin-Elmer-Model 
aufgenommenen Infrarotspektren weniger empfind 
auf etwa noch vorhandene Verunreinigungen reag 
ten als die Normalviskosität selbst. 

Der Grund liegt einfach darin, daß die Verunre 
gungen normalerweise aus anderen Gliedern der ho) 
logen Reihe bestehen. Sie unterscheiden sich also 
der betreffenden Substanz nur durch die Zahl de 
der Seitenkette befindlichen CH,-Gruppen, die 
sowieso im IR-Spektrum nicht in Erscheinung tre! 


Trägt man die Dichten und Viskositäten in ei 
Diagramm als Funktion der Zahl der Kohlenst 
atome auf, so findet man besonders im niedri 
Temperaturbereich bei der Dichte ein schwaches, 
der Viskosität ein stärkeres Alternieren. Bei einer 
geraden Zahl von C-Atomen in der Estergruppe ist 
Viskosität größer als bei der geradzahligen Gruj 


Im Viskositäts-Druckverhalten (Abb. S—10) 1 
der Dimethylester völlig aus der Reihe heraus. 
Druckkoeffizient der Viskosität ist sehr groß 
ändert sich anomal stark mit der Temperatur (Abb 
Auch die Normalviskosität und die Aktivierw 
energie (Tabelle 4 und 5) sind wesentlich größer 
bei den nächsten Gliedern der homologen Reihe. 

Von der Äthl- bzw. Propylgruppe an wird das \ 
halten dann normal und entspricht dem früher 
niedermolekularen Substanzen gefundenen Verhali 


Die bei Atmosphärendruck gemessene Viskos 
wächst stark mit größerwerdender Kettenlänge 
(z.B. n3, bei Diäthylester 8,5 cP, bei Dioctyle 
2 7.cB): 

Trotz dieser starken Änderung bleibt der Dri 
koeffizient x oberhalb der Propylgruppe prakt 
konstant, die Viskositäts-Druckisothermen der 
zelnen Substanzen verlaufen parallel (Abb. 9). 

Aus Abb. 10 ist der Einfluß der Ringgruppe und 
Verzweigungsgrades der Seitenkette zu ersehen. 
Ersatz der Öyclohexyl- durch die Cyclopentyl-Gru 
wird — wie früher bei Cyclohexanon/Cyclopenta 


! Herrn Professor Dr. Schurtze und Herrn Dr. BoR 
danke ich auch an dieser Stelle bestens für die mir gegel 
Möglichkeit, die Substanzen unter Druck untersuchen 
können. Herrn Dr. BoBEr«@ bin ich ferner für die schwie 
Herstellung einiger, hier besonders interessierender Kon 
nenten der Reihe und für die Beratung in chemischen Fr: 
zu großem Dank verpflichtet. 
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4 Tabelle 4, Dichte und Viskosität von O'yclohexylmalonsäure-Estern 
| dy,a lg em®] n [eP] Ayalgem®] | nleP] dyya[g em-®] | ler] dyalg em] n[eP] dyalg em7®] "nleP] 
Di-Äthyl- Di-Butyl- Di-Hexyl- Di-Octyl- Di-Isobutyl- 
1,0265 10,19 0,9806 | 14,04 0,9518 19,10 0,9355 26,60 0,9790 . | 20,95 
2: 1,0221 8,42 0,9766 11,49 0,9481 15,72 0,9319 21,34 0,9750 15,82 
( 1,0178 7,00 0,9727 9,44 0,9444 12,95 0,9283 17,26 0,9710 12,59 
4 1,0091 5,08 0,9649 6,84 0,9370 9,13 0,9212 11,92 0,9630 8,70 
ol 1,0005 3,85 0,9571 5,05 0,9296 6,70 0,9141 8,63° 0,9551 6,22 
f 0,9919 3,06 0,9493 3,88 0,9224 5,12 0,9071 | 6,47 0,9471 4,60 
t 0,9831 2,45 0,9415 3,08 0,9151 4,04 0,9000 ı 5,07 0,9392 3,52 
0,9745 2,02 0,9336 2,52 0,9079 | 3,27 0,8929 | 4,06 0,9312 2,76 
> " - y Sue . Cyelopentylmalonsäure 
| Di-Methyl Di-Propyl Di-Amyl- Di-Heptyl- di-butyl-ester 
} 1,0793 19,70 1,0013 13,84 0,9671 | 17,60 0,9450 24,49 0,9893 6,79 
1,0746 15,29 0,9972 11,27 0,9632 | 14,33 0,9414 19,63 0,9852 5,87 
) 1,0701 12,13 0,9931 9,25 0,9593 11,87 0,9377 15,93 0,9811 5,08 
N 1,0610 7,91 0,9849 6,54 0,9517 8,33 0,9303 10,99 0,9729 3,92 
; 1,0519 5,60 0,9766 4,85 0,9440 6,11 0,9230 7,34 0,9647 3,12 
; 1,0429 4,11 0,9685 3,72 0,9362 | 4,66 0,9157 5,95 0,9565 2,52 
1,0340 3,17 0,9603 | 2,96 0,9285 | 3,68 0,9085 | 4,63 0,9484 2,09 
1,0252 2,54 0,9522 | 2,38 0,9208 | 2,99 0,9012 | 3,68 0,9401 1,75 
Tabelle 5. Druckkoeffizienten und Aktivierungsenergien von O'yelohexyl-malonsäure-di-estern 
20 MR MR | mas &gs - 10° &so + 10° Ess Eso = 10% a 10% 
| "D exp Be | N ste kealimor | 3” 1er 
| 
Bihyl-Ester . . . | 1,4572 | 54,08 | 53,91 | 6,04 | 2,21 1,11 8,58 5,27 2,58 2,14 
eiyl-Ester... . . | 1,4505 63,51 63,14 | 4,17 |: 1,53 1,00 6,58 4,68 2,32 2,15 
ktyl-Ester. . . . 1,4524 | 82,16 | 81,61 | 4,56 | 1,48 0,99 6,99 4,74 2,13 2,09 
ayl-Ester . . . . | 1,4530 91,03 90,85 | 477 | 1,46 1,03 6,94 5,02 2,10 2,05 
kzyl-Ester. ... . | 1,4543 | 100,92 | 100,28 | 4,87° | 1,45 1,01 6,87 5,06 2,10 2,01 
feyl-Ester . .. . . | 1,4566 | 119,30 | 118,56 | 5,28 | 1,45 1,03 746 | 8,27 1,94 1,95 
Dbutyl-Ester. . . | 1,4509 | 82,05 | 81,61 | 5,73 | 2,10 1,30 9,06 | 5,90 2,31 2,20 
opentylmalon- | | 
e-Dibutylester . | 1,4476 | 76,90 | 77,00 | 3,35 | 1,09 0,84 5,12 4,27 2,14 ld 


IR) die Druckabhängiskeit der Viskosität stark 
einert. Dieser Einfluß tritt also auch bei längeren 
ten und komplizierteren Molekülen noch klar 
or. — Ein Ersatz der n-Butyl- durch die iso- 
(yl-Gruppe führt auch bei dem relativ kompli- 
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.9. Das Viskositäts-Druckverhalten von Cyclohexylmalonsäure-Ester 
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verschiedener Kettenlänge 


rten Molekül in Übereinstimmung mit den früheren 
fahrungen zu einer stark erhöhten Viskositäts- 
ckabhängigkeit. 

Die Messungen an Cyclohexylmalonsäureestern er- 
en insgesamt also folgende Besonderheiten: 

1. Während der Absolutwert der Viskosität bis zu 
ı höchsten Gliedern mit wachsender Kettenlänge 
Z. f. angew. Physik. Bd. 10 


stetig immer weiter zunimmt, bleibt der Druckkoeffi- 
zient der Viskosität von der Propylgruppe an konstant. 

2. Ersetzt man die Cyclohexyl- durch die Cyclo- 
pentyl-Gruppe, so verringert sich die Druckabhängig- 
keit der Viskosität. 


H, H 
coOR MH coor (a COOR 
He C KN-C 
le Sn &r Senon son Garn 
7 A Hz 7 Rem£ykg 
R uCyHo 


02% 


vo 0 3m TO mO 0 4m E00 7200 1600 ZU kp/cm: 


Abb. 10. Das Viskositäts-Druckverhalten von Cyclohexylmalonsäure- 
Estern. Einfluß der Ringgruppe und Einfluß von Verzweigungen 


n 


3. Ersetzt man die n-Butyl- durch die i-Butyl- 
Gruppe, so vergrößert sich die Druckabhängigkeit der 
Viskosität. 

Die Aktivierungsenergien (Tabelle 5) steigen in der 
Reihe zwar nicht stark aber doch systematisch an, die 


. Druckkoeffizienten « liegen zwischen den bisher für 


niedermolekulare Substanzen (vgl. Einleitung) und 
38a 
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den für Mineralöle gefundenen Werten. Trotz der 
starken » Temperaturabhängigkeit des Druckkoeffi- 
zienten« sind die Werte «/E wieder bemerkenswert 
unabhängig von der Temperatur. 

Dem Verhalten nach stellen die Cyclohexylmalon- 
säure-Ester einen Übergang von niedermolekularen 
zu hochmolekularen Substanzen dar. Bei den hoch- 
molekularen Substanzen ist aber zu berücksichtigen, 
daß — entgegen den Grundannahmen der üblichen 
Viskositätstheorien — die Moleküle selbst nicht mehr 
als starr angesehen werden können. 

G. Ger [9] vergleicht in einer neueren Arbeit ein 
derartiges Molekül mit einer Raupe, die sich in ein- 
zelnen Segmenten vorwärtsbewegt. Im Gegensatz 
zu der ziehharmonikaartigen Bewegung werden bei 
der nichtgestreckten Form eines Fadenmoleküls 
allerdings auch vielfach seitliche Bewegungen der 
Segmente erfolgen. 


Siiconol B1oo Siliconol 81000 
120 Silcaneinheiten Molekül 420 Siiconeinheiten [Molekül 
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Das Viskositäts-Druckverhalten von Methylsiloxanen verschie- 
denen Molekulargewichtes 


Bei Verlängerungen der Kette würde nun nach 
diesem Bilde nur die Zahl der Segmente vergrößert 
werden, die Energie, das einzelne Segment zu be- 
wegen, würde dagegen unabhängig von der Ketten- 
länge sein. Das steht in Übereinstimmung mit den 
experimentellen Befunden: 

Bei Kettenverlängerung wird die Zahl der Seg- 
mente, damit die Konstante © und der Absolutwert 
der Viskosität geändert, der Druckkoeffizient der 
Viskosität wird dagegen unabhängig von der Ketten- 
länge. 


IV. Das Viskositäts-Druckverhalten von Silieonölen 
und synthetischen Esterölen 


Ein derartiges Verhalten fanden wir in sehr aus- 
geprägter Weise schon früher an synthetischen Ölen, 
die von H. Zorn [10] im Kriege entwickelt worden 
waren. 

Die durch Veresterung von Adipin- oder Sebacin- 
Säure mit 2-Äthylhexanol und Äthylenoxyd herge- 
stellten synthetischen Öle haben eine mit der Ketten- 
länge stark anwachsende Viskosität. Die Druck- 
abhängigkeit der Viskosität ist dagegen konstant und 
äußerst niedrig. Durch 2000 Atm wird die Viskosität 
nicht mehr wie bei Mineralölen um Faktoren zwischen 
50 und 1000, sondern nur noch um Faktoren zwischen 
15 und 25 geändert [11]. 

Dasselbe findet man bei den im Handel befind- 
lichen polymeren Methylsiloxanen. Abb. 11 zeigt 
zwei Öle mit einem durchschnittlichen Molekular- 
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um eine Zehnerpotenz unterscheiden. 
Die Druckkoeffizienten beider Öle sind glei 
durch 2000 Atm bewirkte Viskositätsänderun 


zen geben so die Möglichkeit, nach Wahl Öle ve 
dener Viskosität aber gleichen Viskositäts-Drud 
haltens herzustellen, was für die systematische U 
suchung von Schmierungsproblemen von g 
Interesse sein kann. 


V. Untersuchungen an V.I.-Verbesserern 
Im Hinblick auf die weitgehende technische 


Einfluß der verschiedenen Zusatzstoffe (Additivs) 
besonders der modernen hochmolekularen V.L 
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Das Viskositäts-Druckverhalten eines neutralen Bi 
und ohne Zusatz von 10 Gew-% Bleinaphthenat 


Abb. 12. 


besserer (V.I. = Viskositätsindex) auf das Visko ? i 
Druckverhalten von Mineralölen zu prüfen. 


a) Premium und HD-Zusätze. Schon in frü 
Untersuchungen wurde gefunden, daß die wegen ih 
„Detergent- Eigenschaften‘ verwandten Zusätze (H 
Öle) das Viskositäts-Druckverhalten der cn 
kaum beeinflussen. Die Isothermen des reinen M 
ralöles im Viskositäts-Druckdiagramm werden 
den Zusatz nur geringfügig parallel verschoben ( 
Abb. 8 Zitat 7). 

Das gleiche Ergebnis erhalten wir auch ba RB 
von Bleinaphthenat, das technisch in immer stärker 
Ausmaß eingesetzt wird. In Abb. 12 ist das Vis 
sitäts-Druckverhalten eines Markenöles mit und ol 
Zusatz von 10 Gew-% Bleinaphtenat dargeste 
Nach der n-d-M- Bean [12] enthielt das 
Grundöl verwandte Markenöl: 


8,3% C, (Kohlenstoff in aromatischer Bindw 
nn Cy (Kohlenstoff in naphtenischer Bindun 

2,7% Cp (Kohlenstoff in paraffinischer Bindu 
De mittlere Molekulargewicht liegt bei 406. 
Viskositäts-Druckkoeffizient wird auch durch 
relativ hohe Konzentration des Zusatzes nicht geänd 


b) V.I.-Verbesserer. In der Praxis werden 
kanntlich drei verschiedene Typen von V.I.-V 
serern: Polyisobutene, Polymethacrylate und 
alkylstyrole verwandt [13]. Bei dem durchschnit 
hohen Molekulargewicht dieser Substanzen ist 
viel eher ein Einfluß auf das Viskositäts-Druckvei 
ten der Mineralöle zu erwarten, allerdings sin 
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iltnisse auch unübersichtlicher als bei den anderen 
in von Zusatzstoffen. 


ie V.I.-verbessernde Wirkung wird im allgemei- 
nämlich mit strukturellen Änderungen des Öles 
{des Zusatzes in Zusammenhang gebracht. E.H. 
MER weist darauf hin, daß in höherviskosen Mine- 
‘n Assoziationskomplexe von Molekülen vor- 
en sind, die eventuell durch diese Zusätze auf- 
it werden könnten. H.C.Evans und D.W. 
'q [14] diskutieren die Möglichkeit, daß kolloidale 
I 
n das Mineralöl und der Zusatzstoff in verschie- 
Verhältnissen miteinander dispergiert sind. Die 
ng dieser Phasen hängt vom Lösungsvermögen 
Mineralöles ab. Bei höheren Temperaturen ver- 
Jjinden sie immer mehr, wodurch eine relative 
hung der Viskosität und damit eine Abflachung 
Wiskositäts- Temperaturverlaufes zustande kommt. 


ei Zugabe einer dritten Substanz, die möglichst 
Jee Gruppen enthalten soll, wird die Löslichkeit 
tfalls geändert. So kann durch Zugabe von Butyl- 
at oder Dibutoxyäthylphthalat als dritte Kom- 
nte der Viskositätsindex eines legierten Öles 
‘ı weiterhin vergrößert werden [15]. 


; en, für die im Grenzfall sogar das Einsteinsche 
etz gelten könnte. — Bei Erhöhung der Tempe- 
{ir tritt eine Entknäulung und damit eine Ver- 
Serung der wirksamen Molekülausdehnung ein, 
zu einer Erhöhung der Viskosität bei hohen Tem- 
turen und damit zu einer Abflachung des Vis- 
‚täts-Temperaturverlaufes führt. Die Abhängigkeit 
V.L.-verbessernden Wirkung vom Grundöl und die 
influssung durch einen zusätzlich zugegebenen, 
iten Polymertyp erklärt sich auch hier aus der 
änderung der Löslichkeit, da in einem schlechten 
ungsmittel die Knäulung stärker ist als in einem 
en Lösungsmittel. 

Um die Beeinflussung des Viskositäts-Druck- 
haltens durch die drei genannten Typen von V.l.- 
besserern:: 
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ıntersuchen, wurden jeweils 10 bis 15 Gew-% des 


litivs in demselben Grundöl gelöst, in dem auch . 


Einfluß des Bleinaphtenats geprüft worden ist. 
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engen mit zwei Phasen entstehen könnten, inı ö 
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In Abb. 13 und Tabelle 6 sind die Meßergebnisse 
an Polyisobuten (mittleres Molekulargewicht 30000) 
und Polymethacrylat (etwa gleiches Molekulargewicht 
aber kürzere Kettenlänge) zusammengestellt. Die 
Viskosität bei 20°C und Atmosphärendruck ist bei 
Polymethaerylat um den Faktor 2,5, bei Polyiso- 
butenzusatz sogar um den Faktor 50 gegenüber dem 


A=Grunabl‘ -  O=brundbl+15% Poly-methocrylar 
B=Grundbl+ 10% Polyisobuten D=Foly-methacrylat Zusatz 
1 2 = 
3 Fi zei 
40 a ei-T ik 
iz es Le a a 
2 Pi Bil | = z 
De - 
il Am 
A 
A00" 
0} 
„ Ast 
08 — TEE 2 
v 400 800 zZ TO 20 400 200 1200 7600 kpyem 
Abb. 13. Der Einfluß von V.I.-Verbesserern auf das Viskositäts-Druck- 
verhalten: Polyisobutan und Polymethacrylat 


Grundöl vergrößert. Die Druckabhängigkeit der Vis- 
kosität ist in beiden Fällen nicht oder nur unwesentlich 
größer als bei dem Grundöl. Selbst bei dem reinen 
Polymethacrylatzusatz, der trotz einer schwachen 
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logn | A= Grund C=Folyalkylstyrol- 


4g4- 8=Gunahi, +10%folyalkyıstyrol 
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Abb.14. Der Einfluß von Polyalkylstyrol 


Strukturviskosität ohne weitere Verdünnung im An- 
lieferungszustand vermessen wurde, findet man relativ 
niedrige Viskositäts-Druckkoeffizienten. 

In Abb. 14 ist der Einfluß eines Polyalkylstyrol- 
Zusatzes, der wegen der eingebauten Ringgruppen von 
Interesse ist, dargestellt. Auch hier wird durch den 
Zusatz der Absolutwert der Viskosität vergrößert, der 
Druckkoeffizient der Viskosität aber kaum geändert. 

Um schließlich noch zwei Extremfälle zu unter- 
suchen, wurde ein auf Aminbasis aufgebautes, meist 
bei säurebehandelten Ölen verwandtes Additiv in 
seinem Einfluß auf das Viskositäts-Druckverhalten 
untersucht. Als alkalische Reserve wirkt dieser Zusatz 
auch der Alterung der Öle entgegen. Während der 
reine Aminzusatz einen sehr großen Druckkoeffizien- 
ten«, eine große Aktivierungsenergie und dement- 
sprechend eine starke Viskositäts-Temperaturabhän- 
gigkeit aufweist, ist die Beeinflussung des Grundöles 
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Tabelle 6. Das Viskositäts-Druckverhalten von Ölen 
A. Der Einfluß von V.I.-Verbesserern. B. Siliconöle 
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°C Np=o [CP] (N25/Ns0)p=0o "2000/70 ae ae + - 10% | h 
Grundöl 25 80,2 9.40 65,5 2,08 10,13 2,05 
80 8,54 2 19,5 1,49 7,20 2,07 
Grundöl + 25 3790 | 13.56 95,1 2,28 11,68 1,96 
10% Polyisobuten s0 279,5 2 26,9 1,65 8,25 2,00 
Grundöl + 2b 210,6 7.22 52,4 2,00 8,65 2,32 
15% Poly-Methacrylat | 80 29,2 5 19,5 1,49 6,42 2,32 
Poly-Methacrylat Imm25 22600 | 24.90 88,3 2,24 12,90 1,73 
Zusatz s0 908 | 2 24,1 1,59 | 9,41 1,68 

| 

Trundöl + | 3 154 | 0.04 61,1 2,06 10,13 2,03 
10% Poly-Alkylstyrol | 80 7,01 ’ 21,6 14 | 698 2,21 
Poly-Alkylstyro)l | 25 4595 En 165 2,55 11,80 2,16 
Zusatz 80 365 2 28,0 1,67 9,08 1,84 
Grundöl + | 28 00,2 Er 73,2 2,15 10,97 1,97 
10% Amin 80 9,25 2 22,3 1,55 7,35 2,11 
Amin 25 546 93.90 54l 3,14 15,06 2,09 
Zusatz 80 22,8 2 57,3 2,03 9,64 2,10 
rimdl 25 34,9 es 36,2 1,80 8,22 2,19 
15% o-Butylsilikat s0 5,51 2 13,9 1,32 5,70 2,31 
o-Butylsilikat 25 1,85 2,92 5,69 0,37 3,21 2,12 
Zusatz 80 0,832 2 4,56 0,76 2,82 2,70 
Silieonöl B 100 25 128 | 3.60 16,8 1,37 3,62 3,78 
M 8800 80 49,3 = 11,4 1,22 3,60 3,35 
Siliconöl B 1000 25 1375 Em 13,7 1,31 3,64 3,60 
M 30500 s0 536,5 k 10,5 1517 3,46 3,39 


durch Zugabe von 10 Gew-% dieses Additivs wieder 
nur gering. — Der Druckkoeffizient« liegt sogar 
noch unter dem Wert des 10%igen Polyisobuten-Öl- 


ähnlicher Weise aus der Löslichkeit erklären wi 
Beeinflussung des 7-7-Verhaltens. Man könnte 
folgende Fälle unterscheiden: 


A=6rundol 


C=0-Butyisrlikat 
B=Grundols 5% 0-Butylsilikat Br 


A25? 


7 48 
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Abb.15. Der Einfluß eines Aminzusatzes Abb.16. Der Einfluß von o-Butyl-Silikat 

gemisches. Für das Viskositäts-Druckverhalten ist a) Tritt keine Änderung der Löslichkeit mit 


besonders die Komponente mit dem kleineren Druck- 
koeffizienten maßgebend (Abb. 15). 

Als anderer Extremfall wurde der Einfluß von 
15 Gew-% o-Butylsilikat untersucht, da wir wußten, 
daß dieses synthetisch hergestellte Produkt extrem 
kleine Viskositäten und sehr geringe Viskositäts- 
Druckkoeffizienten besitzt. Tatsächlich werden hier 
nun zum erstenmal von den bisher untersuchten Fällen 
der Absolutwert der Viskosität, die Aktivierungsenergie 
und der Druckkoeffizient der Viskosität stark ver- 
mindert (Abb. 16). 


Bei einem regulären V.I.-Verbesserer würde sich 
nach Bonpı die Beeinflussung des n7-p-Verhaltens in 


Druck auf, so hätte das Gemisch denselben Vis 
täts-Druckkoeffizienten wie das reine Lösungsm 
(Grundöl). 

b) Erhöht sich die Löslichkeit mit wachs 
Druck, so hätte das Gemisch eine größere Visk: 
Druckabhängigkeit als das Grundöl. 

c) Verringert sich die Löslichkeit mit wacl 
dem Druck, so würde schließlich das Gemisch 
kleinere Viskositäts- Druckabhängigkeit Vz 
das Grundöl. 

Wie aus Tabelle6 zu entnehmen ist, BR 
Viskositäts-Druckkoeffizient nun durch die norn 
V.I.-Verbesserer nicht oder nur sehr unwesen 


E. Kuss: Hochdruckuntersuchungen IV 


575 


hgert, obwohl im Prinzip eine Änderung der 
hkeit mit dem Druck in ähnlicher Weise wie 
er Temperatur erwartet werden könnte. 

ie in Spalte 3, 6 und 8 der Tabelle 6 aufgeführten 
e von 7735/7g0 und E lassen erkennen, daß die Er- 
ng des Viskositätsindex V.I. (die sog. „Abfla- 
> der Viskositäts-Temperaturkurve‘) nicht be- 
t, daß das Verhältnis 735/ng, oder die Aktivie- 
senergie E erniedrigt werden. Die Werte werden 
die V.I.-verbessernden Zusätze vielmehr er- 
' Die Wirkung dieser Additivs beruht nach der 
dargelesten Auffassung lediglich darin, daß durch 
ingebrachten Makromoleküle und ihre teilweise 
näulung bei höherer Temperatur die Viskosität 
Arerschiedenen Temperaturen in verschieden star- 
Maße erhöht wird. 

ie Verkleinerung des Absolutwertes der Viskosität 
Slusatz von o-Butylsilikat (Abb. 16) zeigt schon, 
Alnier ein anderer Mechanismus vorliegt. Er beruht 
ler bekannten Erscheinung, daß bei Zumischen 
"Komponente mit kleinem 7 und « das Viskositäts- 
kverhalten von dieser Komponente stark mit- 
mmt wird. 

setrachtet man abschließend noch das Verhält- 
JE (d.h. die relative Änderung der Aktivierungs- 
sie mit dem Druck), so ersieht man aus den 
®ten 5 und 7 der Tabelle 6, daß «/Z durch die Zu- 
der Additivs nur relativ wenig (max. um 10 bis 
) geändert wird, und daß trotz starker Temperatur- 
ingigkeit des Druckkoeffizienten « das Verhält- 
ı|E wieder nahezu unabhängig von der Temperatur 
Dies kann dazu verwandt werden, das Viskositäts- 
kverhalten in seiner Abhängigkeit von der Tem- 
tur im voraus auf Grund bekannter E-Werte 
schätzen. 


Zusammenfassung 


Das Viskositäts-Druckverhalten von Chlorparaf- 
n, von Cyclohexylmalonsäure-Di-Estern, von poly- 
'en Methylsiloxanen und der Einfluß V.I.-verbes- 
der Zusätze auf ein Grundöl bekannter Zusam- 
ısetzung wird bei vier Temperaturen im Bereich 
zu 2000 Atm bestimmt. Das bereits früher ver- 
adte Hochdruckviskosimeter wurde durch Ent- 
klung eines neuen Thyratron-Registriergerätes 
bessert. 

Bei den Chlorparaffinen (geradkettige Kohlen- 
serstoffe mit 14 C-Atomen und 0 bis 12 Cl-Atomen) 
rdecken die Viskositäts-Druckkoeffizienten den 
en Bereich von den niedermolekularen Substanzen 
=0,3.10= bis 1,8-10) bis zu den Ölen mit 
hster Viskositäts-Druckabhängigkeit («—=1,7 - 10°? 
5.10, entsprechend einem Quotienten 3000/91 
ı weit über 1000). — Parallel zu dem mit zuneh- 
ndem Chlorgehalt stark ansteigenden Druckkoeffi- 
nten « ändert sich die aus der Temperaturabhängig- 
t bei Atmosphärendruck berechnete Aktivierungs- 
rgie E. Die sehr störende Temperaturabhängigkeit 
1 « tritt im Quotienten «/E praktisch nicht mehr 
. — Eine andere Verteilung der Chloratome auf die 
leküle macht sich — wie an Gemischen nachge- 
sen wird — sehr stark im Absolutwert der Viskosi- 
‚und in der Aktivierungsenergie bemerkbar. 

Bei den O'yclohexylmalonsäure-Estern ist die Vis- 
itäts-Druckabhängigkeit von der Butylgruppe an 
ıstant. Trotz des relativ komplizierten Moleküls 


wird «& in gewohnter Weise bei Verzweigungen in der 
Restgruppe erhöht, bei Austausch der Cyclohexyl- 
durch die Cyclopentyl-Gruppe verringert. — Bei den 
höheren geradkettigen Restgruppen ist «/Z auch hier 
wieder fast unabhängig von der Temperatur. 

Zwei polymere Methylsiloxane mit durchschnitt- 
lichem Molekulargewicht von 8800 und 30500 weisen 
vollkommen gleiches Viskositäts-Druckverhalten auf, 
obwohl sich ihre Normalviskositäten um eine Zehner- 
potenz unterscheiden. Nach neueren Auffassungen 
wird dieses Verhalten dadurch verursacht, daß sich 
große langkettige Moleküle beim viskosen Fluß nicht 
mehr als ganzes sondern unter ständiger Veränderung 
der Molekülform in fast unabhängigen Teilbewegungen 
einzelner Segmente verlagern. Die Viskosität der 
Methylsiloxane ist bei 2000 Atm nur noch um den 
Faktor 15 größer als bei Atmosphärendruck. 

Durch Zusätze von Bleinaphthenat sowie von drei 
Typen V.I.-Verbesserern wird das Viskositäts-Druck- 
verhalten praktisch nicht geändert, obwohl bei einer 
Änderung der Löslichkeit und des Knäulungsgrades 
des eingebrachten Macromoleküls mit dem Druck eine 
Beeinflussung von «& erwartet werden könnte. Anders 
wirkt dagegen die Zugabe einer niedermolekularen 
Substanz mit kleinem « und n (o-Butylsilikat). Da die 
Komponente mit kleinem « die Eigenschaft der Mi- 
schung stark mitbestimmt, ist hier durch Zumischen 
eine Verkleinerung von « möglich. — Die verschwin- 
dende Temperaturabhängigkeit des Quotienten «/E 
gibt auch in diesen Fällen die Möglichkeit, bei bekann- 
ten E-Werten das Viskositäts-Druckverhalten in 
seiner Abhängigkeit von der Temperatur im voraus 
abzuschätzen. 


Abschließend möchte ich auch an dieser Stelle dem 
„Fonds der Chemie‘, Düsseldorf, sowie Herrn Professor 
Dr. O. BAyEr, Leverkusen, für die großzügige Unter- 
stützung der Arbeiten auf Hochdruckgebiet danken. 
Dem Direktor des Institutes für Erdölforschung Han- 
nover, Herrn Professor Dr. Ga. BR. SCHULTZE bin ich 
für sein starkes förderndes Interesse ebenfalls zu 
großem Dank verpflichtet. 
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Berichtigung zur Arbeit: 


Über das Auflösungsvermögen von Szintillationsvervielfachern und dessen Beeinflußung 
verschiedene Parameter* 


Von P. Görrıch, A. Krons, H.-J. Pour, R. ReicHer und L. Schmipt 


Freundlicherweise wies uns Herr Dr. F. BERNHARD, 


Kernphysikalisches Institut der Deutschen Akademie 


der Wissenschaften zu Berlin, darauf hin, daß beim 
Kopieren der Abb. 1 durch Verschiebung der Abszisse 
um 75 keV statt der Ordinate um 5,7 V ein bedauer- 
licher Fehler entstanden ist. 


* Z. angew. Phys. 10, 303 (1958). 


Buchbesprechungen 


Raoult, G.: Les ondes centimetriques. Paris: Masson & Cie. 
1958. 420 S. u. 330 Abb. Fr. 7300.—. 


Die meisten Bücher über cm-Wellen sind von Hoch- 
frequenztechnikern geschrieben und der Physiker hat Hem- 
mungen, wenn gleich zu Beginn dem Hochfrequenztechniker 
in Fleisch und Blut übergegangene Dinge, wie die in Hohl- 
leitern möglichen Wellen ohne eingehende physikalische Be- 
gründung gebracht werden. Dieses Buch ist nun ab ovo 
physikalisch gedacht. Das 1. Kapitel bringt einen Überblick 
über den. Stoff, im 2. wird gezeigt, wie die Hohlleiterwellen 
durch Überlagerung von Feldern einfallender und reflek- 
tierter Wellen entstehen. Zeichnungen der Kraftlinien ver- 
anschaulichen die verschiedenen Wellenformen. Klugerweise 
ist in diesem Abschnitt noch nicht mit der komplexen Expo- 
nentialfunktion gerechnet. Diese wird erst im 3. Kapitel, der 
allgemeinen Leitungstheorie, eingeführt. Das 4. bis 6. Kapitel 
behandeln verlustfreie und verlustbehaftete Leitungen jeder 
Art mit Sonden, Hindernissen, Bogen, Verzweigungen und 
Querschnittsänderungen. In den Kapiteln 7 bis 9 werden die 
Meßmethoden, in 10 die Generatoren, 11 die Detektoren, in 
Kapitel 12 und 13 die Antennen und Spiegel behandelt. Be- 
sonders erfreulich ist, daß auch ein Kapitel (14) der Radio- 
astronomie gewidmet ist. Ein Anhang bringt rechentechnische 
Einzelheiten, sowie eine Erklärung der Maßsysteme. 


Das Buch zeichnet sich durch die klassische Klarheit fran- 
zösischer Textbücher aus, es setzt nicht mehr als die Kenntnis 
der Maxwellschen Gleichungen voraus, alles andere ist mit 
logischem Zwang entwickelt, es eignet sich also ganz hervor- 
ragend zur Einführung, ist aber auch dem Fachmann ein 
wertvoller Begleiter. G. Joos 


Weise, H.: Die kinematographische Kamera. Die wissen- 
schaftliche und angewandte Photographie. Hrsg. von K. MI- 
cH£eL. Bd.III. Wien: Springer 1955. 4728. u. 521 Abb. 
Geb. DM 79.80. 


Im Rahmen der Fortsetzung des Handbuchs der wissen- 
schaftlichen und angewandten Photographie erscheint hier 
erstmals ein Band über die Technik der kinematographischen 
Kamera. Für die systematische Behandlung dieses Gebiets 
bestand bei der zunehmenden Bedeutung und Verbreitung 
von Kinekameras ein dringendes Bedürfnis. Neben physiolo- 
gischen und optischen Grundlagen stehen vor allem fein- 
mechanische Fragen (Antrieb, Filmschaltwerk, Verschlüsse, 
Regelwerk) im Vordergrund. Auch Licht- und Magnet-Ton- 
aufzeichnung sowie die Fernsehkamera werden erläutert. Ge- 
sonderte Ausführungen über Laufbildprojektoren, die hin- 
sichtlich ihrer mechanischen Konstruktionsmerkmale natür- 
lich den Aufnahmegeräten weitgehend gleichen, sind einem 
anderen Band dieser Reihe vorbehalten. Zahlreiche Abbil- 
dungen erhöhen die Anschaulichkeit des reichhaltigen Buches. 
Offensichtlich verfolgte der Verfasser das Ziel, an Hand der 
ausführlichen Beschreibung bisher bekannter Geräte soweit 
in alle einschlägigen Probleme einzuführen, daß die Erkennung 
der Anwendungsmöglichkeit dieser Geräte und ihre kritische 


Zeitschr 


Für die Eichung wurden folgende y-Linien \ 
wendet: 


jährige eigene Erfahrung des Verfassers kommt der A 
des Buches und der Exaktheit der Darstellung sehr zus 
W. WAIDE L 


Handbuch der Physik, Bd. XXVI: Licht und Mate: 
Berlin-Göttingen-Heidelberg: Springer 1958. VII, 965 
754 Abb. DM 168.—. 


Der Band Licht und Materie II enthält die Abse 
Lumineszenz von G.F.J. GARLIcK (128 $.), Wärmes 
fester Körper von G.A.W. RutGers (42 S.), Raman- 
von SAn-IcHIRO MızusHImA (63 S.), Infrarot-Spektro, 
von J. LecoMTE (693 S.). Wie man sieht, ist der Umfa 
einzelnen Artikel sehr verschieden, obwohl z.B. der 
umfang von Lumineszenz und Infrarotspektroskopie 
derselbe sein dürfte. Die Konzentration der Lumin 
kann aber, zumal aus der Feder eines so vorzüglichen 
mannes wie GARLICK durchaus als Gewinn angesehen w: 
Natürlich dient das Bändermodell als Leitfaden, im a 
nen sind aber die Tatsachen in den Vordergrund gerückt. 
den mit dem Gebiet weniger Vertrauten mag es etwas s 
daß dazwischenhinein auch Fragen behandelt werden, 
denen einzelne Moleküle Träger der Lumineszenz sind, z. 
der Polarisation. Die Temperaturstrahlung ist in sehr 
nanter Weise dargestellt. Den Physiker von heute mag 
Zurückhaltung erstaunen, welche bei der internationalen Fk 
setzung der Strahlungskonstanten gegenüber den atomtl 
retischen Werten noch geübt wird. Obwohl diese gen 
Werte geben, wird doch der beste strahlungsmäßig ermi; 
Wert von c, international angenommen. 

Der Raman-Effekt ist mit Rücksicht auf zahlreich 
der Chemie kommende Leser mit bescheidenem mathen 
schen Aufwand ganz ausgezeichnet dargestellt. Es wir 
physikalischen Sinn der Änderung der Polarisierbarke; 
Molekel durch innere Schwingungen ausgegangen, die Gre 
dieses Modells und die wellenmechanische Verbesserung at 
gezeigt. Bei dem geringen Umfang konnte auf experimentel 
Anordnungen nur wenig eingegangen werden. 

Im Gegensatz dazu ist die Infrarot-Spektroskopie soWo 
hinsichtlich der experimentellen Methoden als der Disk 
der Ergebnisse erschöpfend behandelt. Es ist bewundern 
welch ungeheueres physikalisch-chemisches Material hier Y 
arbeitet ist. $ 

Dieser ausgezeichnete Band bringt einem aber auch zu 
Bewußtsein, daß ein modernes Handbuch der Physik wohlod 
übel eine Aneinanderreihung von Monographien darstellt 
daß die Querverbindungen fehlen müssen, einfach deshal 
weil es keinen Menschen gibt, der die gesamte Physik ü 
blickt. So kommt im Raman-Effekt bereits das Inversi 
spektrum des NH, vor, das im Infrarotartikel wellenme: 
nisch wiederkehrt, aber ohne einen Hinweis auf die em-Wel 
Spektroskopie und ohne, daß im Ramanteil auf den I 
rotteil verwiesen würde. Der Berichter ist sich aber bew 
daß solche Wünsche unerfüllbar sind, es sei denn in Ges 
eines sehr ausführlichen Generalregisters nach Vorliegen 
Gesamtwerks. G. Joo 
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